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(57) Abstract 

A method for utilizing a fuel with an initial boiling 
temperature range of between 23 IK and 830 K, characterized 
by the following features: (a) the fuel is brought into contact 
in a reaction chamber with at least one pre-heated oxidator at 
a pressure p>l bar and with a molar C/O ratio ranging from 
1:0.14 - 1:25, whereby exothermic pre-reactions are initiated 
in the form of a cold flame, resulting in only partial conversion 
of the fuel and oxidator even when the oxidator-fuel mixture 
is homogeneous; (b) adjustment of the technically relevant 
residence time t v of the mixture produced in the reaction 
chamber in step a) t v >25 ms at p<l bar and limited removal 
of heat from the reaction zone via an inert gas flow and/or 
the reaction chamber wall results in kinetic inhibition of the 
further reaction of the oxidizable mixture obtained using the 
cold flame, whereby spontaneous ignition of said mixture is 
avoided, especially for a foreseeable length of time. 
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FLOW ( HEATING. p= 1bar,i« 1) 



Verfahren zur Verwertung eines Brennstoffes, der einen 
Ausgangssiedetemperaturbereich bei l bar zwischen 23 1 K 
und 830 K aufweist, welches durch folgende Merkmale 

gekennzeichnet ist: (a) der Brennstoff wird bei einem Druck p>l bar mit mindestens einem auf 520 K bis 880 K vorgewarmten Oxidator 
und einem molaren C/O-Verhalrnis zwischen 1 : 0,14 bis 1 : 25 in einem Reaktionsraum so in Kontakt gebracht, daB exotherme 
Vorreaktionen in Form einer Kalten Flamme initiiert werden, die auch bei homogener Mischung von Brennstoff und Oxidator nur einen 
Teilumsatz des Brennstoffs und des Oxidators bewirken, und (b) durch Einstellen einer technisch relevanten Verweilzeit / v , des in Schritt 
a) hergestellten Gemisches in den Reaktionsraum, von t v >25 ms bei p<l bar, und einer begrenzten Warmeabfuhr aus der Reaktionszone 
iiber einen Inertgasstrom, und/oder iiber die Reaktorwand eine kinetische Reaktionshemmung der Weiterreaktion des bei der Kalten Flamme 
entstandenen, oxidierbaren Gemisches eintritt, wodurch eine Selbstzundung desselben insbesondere fiir eine voraussagbare Zeit verhindert 
wird. 



LEDIGUCH ZUR INFORMATION 

Codes zur Identifizierung von PCT-Vertragsstaaten auf den Kopfbogen der Schriften, die Internationale Anmeldungen gemass dem 
PCT veroffentlichen. 



AL 


Albanien 


ES 


Spanien 


LS 


Lesotho 


SI 


Slowenien 


AM 


Armcnien 


FI 


Finnland 


LT 


Litauen 


SK 


Siowakei 


AT 


Osterreich 


FR 


Frankreich 


LU 


Luxemburg 


SN 


Senegal 


AU 


Australien 


GA 


Gabun 


LV 


Lett land 


sz 


S was i land 


AZ 


Ascrbaidschan 


GB 


Vereinigtes K6nigreich 


MC 


Monaco 


TD 


Tschad 


BA 


Bosn ien-Herzegow ina 


GE 


Georgien 


M0 


Republik Moldau 


TG 


Togo 


BB 


Barbados 


GH 


Ghana 


MG 


Madagaskar 


TJ 


Tadschikistan 


BE 


Belgien 


GN 


Guinea 


MK 


Die ehemalige jugoslawische 


TM 


Turkmenistan 


BF 


Burkina Faso 


GR 


Griechenland 




Republik Mazedonien 


TR 


TQrkei 


BG 


Bulgarien 


HU 


Ungarn 


ML 


Mali 


TT 


Trinidad und Tobago 


BJ 


Benin 


IE 


I r land 


MN 


Mongolei 


UA 


Ukraine 


BR 


Bras i lien 


IL 


Israel 


MR 


Mauretanien 


UG 


Uganda 


BY 


Belarus 


IS 


Island 


MW 


Malawi 


US 


Vereinigte Staaten von 


CA 


Kanada 


IT 


Italien 


MX 


Mexiko 




Amerika 


CF 


Zentralafrikanische Republik 


JP 


Japan 


NE 


Niger 


HZ 


Usbekistan 


CG 


Kongo 


KE 


Kenia 


NL 


Niederlande 


VN 


Vietnam 


CH 


Schweiz 


KG 


Kirgisistan 


NO 


Norwegen 


YU 


Jugoslawien 


CI 


C6te d'lvoirc 


KP 


Demokratische Votksrepublik 


NZ 


Neuseeland 


ZW 


Zimbabwe 


CM 


Kamerun 




Korea 


PL 


Polen 






CN 


China 


KR 


Republik Korea 


PT 


Portugal 






CU 


Kuba 


KZ 


Kasachstan 


RO 


Rumanien 






CZ 


Tschcchischc Republik 


LC 


St. Lucia 


RU 


Russische Foderation 






DE 


Deutschland 


LI 


Liechtenstein 


SD 


Sudan 






DK 


Ddnemark 


LK 


Sri Lanka 


SE 


Schweden 






EE 


Bstland 


LR 


Liberia 


SG 


Singapur 







WO 00/06948 



PCT/EP99/05429 



Verfahren zur Verwertung eines Brennstoffs unter 
Nutzung exothermer Vorreaktionen in Form ciner Kalten Flamme 

Gegenstand der vorliegenden Erfmdung ist ein Verfahren zur Verwertung eines 
Brennstoffes, ein Produkt erhaltlich gemaB dem erfmdungsgemaBen Verfahren, Ver- 
wendung des Produktes sowie eine Vorrichtung zur Erzeugung eines Gemisches zur 
Verwendung im erfmdungsgemaBen Verfahren. 

Moderne und schadstoffarme Verfahren zur Verbrennung gasformiger, flussiger und 
fester Brennstoffe haben ein gemeinsames Konstruktionsmerkmal: Eine technisch 
ausgekliigelte Gemischaufbereitung. Die Gemischbildung stellt ein entscheidendes 
Kriterium fur die Qualitat der Verbrennung dar. Inhomogenitaten - gleich welcher 
Art z.B. Verteilung des Brennstoffs/Oxidators in einer Verbrennungskammer - 
fuhren im Allgemeinen zur Bildung von Schadstoffen. Bei lokal sauerstoffarmer 
Mischung konnen unverbrannte Kohlenwasserstoffe und RuB in Folge einer unvoll- 
standigen Verbrennung auftreten. 

Diese Erkenntnisse fuhrten bereits in der Vergangenheit zur Entwicklung von vormi- 
schenden Verbrennungssystemen. Bei gasformigen Brennstoffen ist die Gemischbil- 
dung mit Sauerstoff oder Luft weniger aufwendig. Deshalb konnten hier bereits fhih 
Verbesserungen erreicht werden. 

Die Gemischbildung von Luft und fltissigen Brennstoffen ist in der technischen 
Umsetzung aufwendiger als bei gasformigen Brennstoffen. Es gibt verschiedene 
Ansatze, ein homogenes Gemisch zu erzeugen. Die Systeme arbeiten mit einer 
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Zerstaubung der Flussigkeit und/oder einer thermischen Aufbereitung, die zur teil- 
weisen oder vollstandigen Verdampfung in Luft oder Abgas fiihrt. 

Bei Mitteldestillaten fuhren Konzepte zur Verdampfung von Flussigkeitsfilmen, die 
zum Beispiel an heiBen Oberflachen herablaufen, uber langere Zeit zu dem Problem 
der Bildung von Ablagerungen an den Oberflachen des Verdampfers. Dies wurde in 
verschiedenen Arbeiten unter anderem von Brand et al. (1981), Kostka et al. (1982) 
und Mallog et al. (1983) beschrieben. Die Ablagerungen sind Reaktionsprodukte 
aus Crackreaktionen, die bei Temperaturen oberhalb von 400 °C auftreten. Solch 
hohe Temperaturen bis oberhalb des Siedeendes des Mitteldestillats (380 °C bis 
400 °C) sind aber fur einen ausreichenden Warmeiibergang von der Verdampfer- 
wand an das fliissige Medium erforderlich. Die Ablagerungen fuhren zu einer Ver- 
schlechterung des Warmeubergangs und damit zur Storanfalligkeit des Systems. Zur 
Vermeidung der Bildung von Ablagerungen muB der Kontakt des flussigen Brenn- 
stoffs mit heiBen Wanden vermieden werden. 

Neuartige Brennerkonzepte fur fliissige Brennstoffe, wie Oberflachenbrenner, stel- 
len sehr hohe Anforderungen an die Gemischbildung von Brennstoff und Luft. Ne- 
ben den Konzepten zur homogenen Gemischbildung gibt es auch 
Vorrnischkonzepte, die eine quasi-homogene Brennstoff-Luft-Gemischaufbereitung 
realisieren. Bei dem Oberflachenbrenner aus der Offenlegungsschrift 
DE 196 06 560 wird der Brennstoff unter Druck auf 100 °C bis 800°C erhitzt und in 
einen Mischraum eingespritzt. Durch die groBe Druckabsenkung am Ventilaustritt 
werden im Vergleich zur herkommlichen Druckzerstaubung sehr kleine kolloiddis- 
perse Tropfen erzeugt, die aufgrund der aggregationshemmenden Mechanismen 
eine gewisse Stabilitat besitzen. Bei dem Aerosolbrenner von Schilling (1997) wird 
ein Olnebel erzeugt, in dem eine mit 01 benetzte Sintermetallschicht mit erwarmter 
Luft durchstromt wird. In der Offenlegungsschrift DE 196 25 217 wird der fliissige 
Brennstoff mit einer herkommlichen Druckzerstaubung in den erwarmten Luftstrom 
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eingediist und verdampft. Je nach Wahl der Prozefiparameter (Temperatur, Luft- 
menge, Rauchgasmenge) kann eine partielle chemische Umsetzung des Ols erreicht 
werden. 

Fur die direkte Verdampfung kann der Brennstoff auch in einen vorgewarmten 
Luftstrom eingebracht und dort bei weiterer Warmezufuhr vollstandig verdampft 
werden. Die dazu notwendigen Temperaturen fuhren theoretisch jedoch zur Selbst- 
entziindung des Gemisches. Bei der Gemischbildung von Gasen, wie zum Beispiel 
Methan (Erdgas), besteht diese Gefahr weit weniger (Figur 1). 

Ferner besteht die Moglichkeit, den Brennstoff zunachst mit Wasserdampf zu ver- 
dampfen und anschlieBend mit der Verbrennungsluft zu vermischen (Stoffel et al, 
1995). 

Die Zundung von Kohlenwasserstoffen verlauft - anders als bei rein thermischen 
Zundungen - iiber die Bildung reaktiver Radikale, die das System zur Zundung 
veranlassen (Warnatz et aL, 1993). Die Bildung dieser Radikale verlauft iiber che- 
mische Kettenverzweigungsreaktionen und dauert eine gewisse Zeit. Wahrend die- 
ser sogenannten Induktionszeit, findet zwar ein chemischer Umsatz start, die 
Temperatur der Mischung bleibt jedoch weitgehend konstant (Figur 2). 

Fur die thermische Betrachtung eines Systems stellt die beschriebene Induktionszeit 
also eine Ziindverzugszeit dar. Diese ist von der Temperatur und vom Druck des 
Gemisches abhangig. Untersuchungsergebnisse liegen bisher vor allem bei Randbe- 
dingungen aus dem Bereich der Gasturbinen und der motorischen Verbrennung, 
also bei erhohten Driicken und hohen Temperaturen, vor. Die Bestimmung der 
Ziindverzugszeit ist stark von den Versuchsbedingungen, insbesondere der Ver- 
suchsapparatur, abhangig. Die in der Literatur (Lefebvre, 1982; Pitsch, 1995; Spa- 
daccini, 1982) genannten Werte differieren entsprechend. Lefebvre hat fur die 
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Bestimmung der Ztindverzugszeiten einen Rohrreaktor verwendet, bei dem die 
Brennstoffeindusung in einem beheizten Luftstrom erfolgt und die Ziindverzugszeit 
gleich der Induktionszeit bis zum Reaktionsbeginn (Fig. 2) ist. Bei der motorischen 
Verbrennung kann durch Selbstziindungen - zeitversetzt durch den Zundverzug - 
das Motorklopfen ausgelost werden. Bei Gasturbinen wird der Einsatz der Vor- 
mischverbrennung zur Stickoxidreduzierung durch die Selbstzundung der Gemische 
bei hohen Driicken erschwert. Hier steht fur die Gemischbildung nur die Zeit des 
Ziindverzugs zur Verfugung, die bei hohen Driicken im Bereich einiger Millisekun- 
den liegt. 

Der Anstieg der Temperatur eines Gemisches bei der direkten Brennstoffzugabe in 
einen vorgeheizten Luftstrom kann mit exothermen Reaktionen der Kohlenwasser- 
stoffe mit dem Luftsauerstoff erklart werden. Diese fuhren zu einer Ziindung des 
Gemisches. In der Literatur werden gleiche Effekte mit „Kalten Flammen" be- 
schrieben (Coffee et al., 1979; Affens et al., 1979). Coffee hat das Phanomen der 
Kalten Flammen bei Untersuchungen zum zu vermeidenden Motorenklopfen ent- 
deckt. Kalte Flammen fuhren unter motorischen Reaktionsbedingungen 
(Verweilzeit, Druck und Temperatur) aber immer zur Selbstzundung des Gemischs. 
Affens beschreibt die Kalten Flammen unter atmospharischen Bedingungen, als 
einen unter sicherheitstechnisch relevanten Gesichtspunkten negativen Effekt. 

Fiir ein n-Heptan-Gemisch fuhren die Reaktionen der Kalten Flamme im Reaktions- 
rohr zu einem Anstieg der Temperatur und zu einer Stabilisierung auf dem erhohten 
Niveau (Freytag, 1965). Hierbei wird die Reaktion durch ein fahles blauliches 
Leuchten charakterisiert. Die Limitierung der stattfmdenden chemischen Reaktionen 
beruht auf komplexen brennstoffspezifischen Mechanismen. Warnatz beschreibt ein 
Modell zur Erklarung der Limitierung bei einem bestimmten Temperaturniveau, 
ahnlich dem Phanomen der Kalten Flammen. Bei der Niedertemperarur-Oxidation 
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(800 K - 900 K) ist die Gleichgewichtsreaktion von Kohlenwasserstoffradikalen mit 
Sauerstoff zu Peroxiradikalen entscheidend. 

R# + 0 2 <± R0 2 * (erste 0 2 -Addition) 

An diese Reaktion schlieBen sich weitere Reaktionen zur Kettenfortpflanzung und 
Kettenverzweigung an. Der Schliissel fur die Entstehung der Kalten Flammen liegt 
in der mangelnden thermischen Stabilitat der durch die Sauerstoffaddition gebilde- 
ten Vorlaufer der Kettenreaktionen. Bei hoheren Temperaturen verschiebt sich das 
chemische Gleichgewicht wieder auf die Seite der Kohlenwasserstoffradikale. Da- 
mit zerfallen die Peroxiradikale und eine Ziindung wird verhindert. 

Das der Erfindung zugrunde liegende technische Problem besteht darin, die angespro- 
chenen Nachteile im Stand der Technik zu iiberwinden. Im Wesentlichen wird hier- 
unter die Gemischbildung von flussigem Brennstoff und Oxidator verstanden. 
Ublicherweise ist die Gemischbildung durch die Uberlagerung der Effekte der Vermi- 
schung, der Verdampfiing und der Hochtemperaturoxidation gepragt, die sich nur 
begrenzt durch die Ziindverzugszeit zeitlich und raumlich trennen lassen. Bei dem 
erfmdungsgemaBen Verfahren wird die Kalte Flamme aufierdem gezielt zur positi- 
ven Beeinflussung von Stoffeigenschaften genutzt. 

Gelost wird das technische Problem durch ein Verfahren zur Verwertung eines Brenn- 
stoffes, der eine Ausgangssiedetemperatur oder iiberwiegend einen Ausgangssiede- 
temperaturbereich bei 1 bar zwischen 231 K und 830 K aufweist, welches durch 
folgende Merkmale gekennzeichnet ist: 

(a) der Brennstoff wird bei einem Druck p > 1 bar mit mindestens einem 
auf 520 K bis 880 K oder bei niedrigerem Druck mit einer Absenkung des 
Temperaturbereichs vorgewarmten Oxidator und einem molaren C/O- 
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Verhaltnis zwischen 1 : 0,14 bis 1 : 25 in einem Reaktionsraum so in Kon- 
takt gebracht, daB exotherme Vorreaktionen in Form einer Kalten Flamme 
initiiert werden, die auch bei homogener Mischung von Brennstoff und 
Oxidator nur einen Teilumsatz des Brennstoffs und des Oxidators bewirken, 
und 



(b) durch Einstellen einer technisch relevanten Verweilzeit t» des in 
Schritt a) hergestellten Gemisches in den Reaktionsraum, von t, > 25 ms bei 
p < 1 bar und Verweilzeiten, die bei Erhohung des Druckes unter sonst glei- 
chen Bedingungen kleiner werden, und einer begrenzten Warmeabfiihr aus 
der Reaktionszone iiber einen Inertgasstrom mit einem Verhaltnis des 
Warmekapazitatstroms des Oxidators M • c p zum Produkt aus Brennstoff- 
massenstrom M b und Heizwert H u , das im adiabaten Reaktionsraum M -c p f 
M b -H u > 2 x lOr 4 K 1 ist, und/oder iiber die Reaktorwand mit einer War- 
mestromdichte q von q < 85 kW/m 2 eine kinetische Reaktionshemmung 
der Weiterreaktion des bei der Kalten Flamme entstandenen, oxidierbaren 
Gemisches eintritt, wodurch eine Selbstzundung desselben insbesondere fur 
eine voraussagbare Zeit verhindert wird. 

Unter den Zustandsparametern werden insbesondere der Gesamtdruck, die Par- 
tialdriicke der Edukte, insbesondere von Oxidator und Brennstoff, sowie die An- 
fangstemperaturen der Edukte verstanden. Die ProzeBparameter umfassen die 
geometrischen Daten der Apparatur, die Aufenthaltszeit, die iiber die Apparatur ein- 
oder ausgekoppelten Wandwarmestrome, sowie das Rezirkulationsverhaltnis vom 
rezirkulierten Produktstrom in die Reaktionszone zum eingesetzten Eduktstrom. 



Vorzugsweise ist die Verweilzeit t v bei p < 1 bar groBer als 500 ms. 
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Die Verweilzeit beschreibt diejenige Zeit, die das bei der Kalten Flamme enstande- 
ne Gemisch im jeweiligen Reaktionsraum verharrt. Die Verweilzeit wird durch 
Division von Reaktorvolumen V durch Volumenstrom des Gemisches Fzu 
t Y = F/Fbestimmt. Durch das erfmdungsgemaBe Verfahren kann die Verweilzeit des 
Gemisches im Reaktionsraum langer sein als die nach der Methode von Lefebvre 
ermittelte Zundverzugszeit . 

Das erfmdungsgemaBe Verfahren nutzt das Phanomen der Kalten Flamme. Wah- 
rend bisher die Kalte Flamme im Stand der Technik als ein Nachteil beschrieben 
wird, der zu vermeiden ist, wird nunmehr im erfmdungsgemaBen Verfahren das 
Phanomen gezielt genutzt. 

Durch das erfmdungsgemaBe Verfahren konnen wichtige, derzeit ausschlieBlich auf 
der Basis von Gasen (v.a. Erdgas) betreibbare ProzeBe auf den Einsatz von fliissigen 
Brennstoffen erweitert werden. Durch das erfmdungsgemaBe Verfahren wird also 
beispielsweise bei Verwendung von Heizol EL die flussige Brennstoffphase in eine 
gasformige Phase konvertiert. Der Einsatz eines homogenen Brenngas- 
Luftgemisches ermoglicht beispielsweise im Gegensatz zu herkommlichen Olbren- 
nern, daB die Schadstoff- und Gerauschemissionen aus der Verbrennung deutlich 
gesenkt sowie kompaktere Kesselsysteme eingesetzt werden konnen. 

Es handelt sich bei den Kalten Flammen um exotherme Reaktionen des insbesonde- 
re fliissigen Brennstoffes bei Anwesenheit eines Oxidators, die zu einer spontanen 
Temperaturerhohung von bis zu 180 K fuhren. Prinzipiell finden neben den exo- 
thermen Reaktionen auch endotherme Reaktionen start. In jedem Fall ist die Brutto- 
reaktion exotherm. Ahnliche Temperaturerhohungen konnen auch durch partielle 
Oxidation des Brennstoffes erreicht werden, in dem die Luftmenge entsprechend 
reduziert wird. Der Unterschied zur Kalten Flammen Reaktion besteht unter ande- 
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rem darin, daB bei der Kalten Flamme nur ein Teilumsatz des Oxidators und Brenn- 
stoffs erfolgt Bei der partiellen Oxidation wird der zugefuhrte Brennstoff nur parti- 
ell umgesetzt, da nur eine begrenzte Menge des Oxidator vorhanden ist. Im 
Gegensatz zur Kalten Flamme wird der zugefuhrte Oxidator in der Reaktion voll- 
standig verbraucht. 

Wird beispielsweise Heizol EL als Brennstoff eingesetzt, bildet die Kalte Flamme 
ein Gemisch aus Ketonen, Aldehyden und anderen Verbindungen. Zum erstmaligen 
Einleiten der chemischen Reaktionen der Kalten Flamme ist eine definierte Tempe- 
ratur oder -bereich des Oxidators erforderlich, Diese Temperatur wird als Initiie- 
rungstemperatur festgelegt. Einstelldaten der Initiierungstemperatur fur Heizol EL 
gehen aus Fig. 3 hervor. Nach Initiierung der Kalten Flamme defmiert man hinge- 
gen die Betriebstemperatur. Unter der Betriebstemperatur wird diejenige Tempera- 
tur verstanden, die einen stabilen Betrieb der Kalten Flamme gewahrleistet. In der 
Praxis ist der Bereich zwischen minimaler und maximaler Temperatur zum Betrieb 
der Kalten Flamme groBer als fur deren Initiierung. 

Die Temperaturerhohung setzt zum Beispiel bei Heizol EL fur ein Luftverhaltnis 
von X = 0,7 bis 2,0 und atmospharischem Druck bei einer Initiierungstemperatur 
von etwa 310 °C ein. Als Brennstoffe kommen im wesentlichen Kohlenwasserstof- 
fe, Gemische von Kohlenwasserstoffen mit nicht Kohlenwasserstoffen, in Form von 
Emulsionen und/oder Suspensionen mit in Kohlenwasserstoff im wesentlichen un- 
loslichen Flussigkeiten, insbesondere Wasser im Gemisch mit Ammoniak, Schwe- 
felwasserstoff und/oder Alkanolen, insbesondere C! - C 4 -Alkanolen in Frage. 

Der Oxidator ist eine Substanz oder ein Substanzgemisch, das gegeniiber dem ins- 
besondere fliissigen Brennstoff ein hoheres chemisches Oxidationspotential besitzt. 
Vorzugsweise werden Sauerstoff, Ozon, Luft, Abgase aus iiberstochiometrischer 
Verbrennung, eine Sauerstoff enthaltende Verbindung, wie Peroxide enthaltende 
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Verbindung, Schwefeloxide, Stickoxide (N y O oder NO x ) oder Gemische davon 
eingesetzt. 

Bei der Brennstoffzugabe in einen unter atmospharischem Druck zugefiihrten Luft- 
strom treten bei Temperaturen uber 310 °C exothenne Vorreaktionen zwischen 
Brennstoff, wie Heizol EL, n-Heptan, RME oder Iso-Oktan, und Oxidator, vor- 
zugsweise Luft, auf. In Fig. 3 sind die Ergebnisse eigener Versuche, bei denen 
Heizol EL als Brennstoff am Anfang des Strdmungsweges in einen HeiBluftstrom 
gemischt wird, dargestellt Unterhalb einer Grenztemperatur von 310 °C liefi sich 
keine Temperaturerhohung messen. Dies bedeutet, daB bei diesen Temperaturen 
keine oder nur in einem geringen MaBe Reaktionen ablaufen. Ab einer Lufttempe- 
ratur von 31Q °C trat eine Erhohung der Temperatur auf etwa 480 °C ein. 

Fur Heizol EL-Luft-Mischungen stellt die Temperatur von 480 °C offenbar einen 
Grenzwert dar, denn der weitere Anstieg der Lufttemperatur vor der Brennstoffzer- 
staubung erhohte die Gemischtemperatur nicht. Diese Temperatur kann damit als 
Gleichgewichtstemperatur fur die beschriebene Oxidationsreaktion der Kalten 
Flammen gelten. Bei einer Lufttemperatur oberhalb von 480 °C ist der Tempera- 
turanstieg des Gemisches nur noch sehr gering. Exotherme Reaktionen in Form der 
Kalten Flammen scheinen unter den gewahlten Randbedingungen nicht mehr abzu- 
laufen. Wird die Lufttemperatur uber 540 °C erhoht, so beginnt fur das Gemisch der 
Bereich der Selbstziindung, der dem Ztindverzug unterworfen ist (siehe auch Fig. 6). 

Der Temperaturverlauf der Kalten Flamme entlang des Stromungswegs in Abhan- 
gigkeit der Starttemperatur ist in Fig. 4 wiedergegeben. Wie bereits aus Fig. 3 er- 
sichtlich, ist die Endtemperatur der Kalten Flamme weitgehend unabhangig von der 
Starttemperatur. Der anfangliche Temperaturabfall vor Beginn der Kalten Flamme 
resultiert aus der Verdampfimgsenthalpie des fltissigen Brennstoffes. 
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Bei der Gemischbildung fliissiger Brennstoffe uberlagern sich Effekte der Verdamp- 
fling und der Mischung mit dem Oxidator. Zur genauen Bestimmung der einzelnen 
Effekte ist sowohl die Einspritzung des fliissigen Brennstoffs in den Luftstrom als 
auch die Zugabe von vorverdampftem Brennstoff untersucht worden. Hierbei zeigte 
sich, daB die Endtemperaturen der Kalten Flammen unabhangig von der Art der 
Brennstoffzugabe ahnliche Werte erreichen. 

Im Hinblick auf den Betrieb von Verbrennungssystemen ist der EinfluB des Luft- 
verhaltnisses auf das erfindungsgemafie Verfahren von Interesse. Die Erhohung des 
Luftverhaltnisses ftihrt kaum zu Veranderungen der Endtemperatur des Gemischs 
nach Brennstoffzufuhr. Ein hoheres Luftverhaltnis stellt einen vergroBerten Bal- 
lastmassenstrom dar, der bei der Temperaturerhohung durch das erfindungsgemafie 
Verfahren mehr Warme aufhimmt. In Fig. 5 sind die sich einstellenden Phanomene 
in Abhangigkeit von den Startbedingungen dargestellt. Die quadratischen Punkte 
stellen Einstellungen zu Beginn der Brennstoffzufuhr dar, die zur Ausbildung einer 
Kalten Flamme fuhren. Es stellt sich eine Endtemperatur zwischen 470 °C und 
480 °C ein. 

Im Bereich der Unterstochiometrie gibt es neben dem Bereich der Ausbildung einer 
Kalten Flamme auch Bereiche der Starteinstellungen, hier mit Kreuzen dargestellt, 
die zur Ziindung des Gemisches fuhren. Durch gezielte MaBnahmen der Tempera- 
turregulierung im Bereich der Kalten Flammen, z.B. durch Warmeabfuhr iiber die 
ReaktorauBenwand, lassen sich die Zundungen im Bereich der Unterstochiometrie 
vermeiden und ein sicherer Betrieb der Kalten Flammen gewahrleisten. 

Im Bereich der Temperaturen bis 540 °C konnten keine Zundungen des Gemisches 
beobachtet werden. Wird dagegen die Temperatur der Luftstromung iiber 550 °C bis 
600 °C erhoht, so entziindet sich das Gemisch. Eine Ziindung tritt nicht auf, wenn 
die Aufenthaltszeit unterhalb der Ziindverzugszeit t v liegt. Die Grenze zwischen den 
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ermittelten Zundbedingungen und den Bedingungen fur einen Ziindverzug stellt die 
gesuchte Abhangigkeit der Ziindverzugszeit von der Temperatur dar (Fig. 6). Die 
Ergebnisse zeigen, da6 die Ziindverzugszeiten von Mitteldestillaten unter atmospha- 
rischen Bedingungen im Bereich von mehreren Zehntelsekunden liegen. 

Unterhalb von 550 °C konnen Ziindverzugszeiten von fiber einer Sekunde erwartet 
werden. Der Verlauf der Ziindverzugszeit lafit eine Grenztemperatur im technisch 
interessanten Zeitbereich erwarten. Unterhalb dieser Temperatur kann eine Ziindung 
sicher ausgeschlossen werden. Damit wird es moglich, ein homogenes Gemisch aus 
Brennstoff, Oxidator und Kalte Flamme-Produkten in einer Mischkammer zu erzeu- 
gen und sicher zu transportieren. 

Weiterhin sind Versuche mit unterschiedlichen Brennstoffen durchgefuhrt worden 
(Fig. 7). Es zeigte sich, daB die Start- und Endtemperaturen der eingesetzten Brenn- 
stoffe nahezu identisch sind. Bis auf die Starttemperatur von RME, die bedingt 
durch die Siedebereich von 330 °C bis 340 °C erhoht liegt, liegen alle Temperaturen 
innerhalb eines schmalen Bandes. Es konnte hiermit eine geringe Abhangigkeit der 
Kalten Flamme vom Siedepunkt oder Siedeverlauf des Kohlenwasserstoffs gezeigt 
werden. Auch die Bindungsart der Kohlenwasserstoffe hat keinen signifikanten 
EinfluB. 

In Fig. 8 ist eine Vorrichtung gezeigt, welche zur Durchfuhrung des erfindungsge- 
maBen Verfahrens besonders geeignet ist. Mit Hilfe einer solchen Vorrichtung wur- 
den die in Fig. 3 bis 7 gezeigten Daten unter atmospharischen Druckbedingungen 
gemessen. Mit 4 ist ein Reaktionsrohr bezeichnet, dem eine Zufuhr- und Mischein- 
richtung des Oxidators 6 angegliedert ist. Unter dem hier verwendeten Begriff Oxi- 
dator 2 sind im Allgemeinen die Stoffe gemeint, die gegenuber dem Brennstoff 1 
ein hoheres Oxidationspotential aufweisen. In den gebrauchlichen Anwendungsfal- 
len handelt es sich hierbei um Luft oder molekularen Sauerstoff, aber auch um zu- 
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riickgefuhrte Gase aus einer iiberstdchiometrischen Verbrennung. Es sind jedoch 
auch andere Gase mit hoherem Oxidationspotential gegeniiber dem Brennstoff in 
Betracht zu Ziehen, denen durch das erfindungsgemaBe Verfahren eine Verwertung 
widerfahren soli, wie beispielsweise Schwefeloxide. 

Der Brennstoff 1 wird der Mischeinrichtung 6 iiber eine Brennstoffduse 7 zugefuhrt. 
Der hier verwendete Begriff Brennstoff 1 umfasst primar alle kohlenwasserstoffhal- 
tigen Brennstoffe, wie Mitteldestillate oder Ahnliche. Daruber hinaus werden hier- 
unter aber auch Gemische aus Kohlenwasserstoffen mit nicht Kohlenwasserstoffen 
verstanden. Diese werden getrennt, als Emulsion und/oder Suspension dem Verfah- 
ren zugefuhrt. Die mit nicht Kohlenwasserstoffen bezeichneten Stoffe sollen einer- 
seits zur Verfahrensoptimierung beitragen, hierunter wird insbesondere Wasser 
verstanden. Andererseits kann eine Beimischung mit nicht Kohlenwasserstoffen 
sinnvoll sein, um durch das erfindungsgemaBe Verfahren eine Verwertung dieser 
Zusatzstoffe, wie beispielsweise Kohlenstoff, zu erzielen. 

Das enstandene Brennstoff-Oxidator-Gemisch stromt ausgehend von der Mischein- 
richtung 6 axial durch das Reaktionsrohr 4. Zur Initiierung der exofhermen Reaktio- 
nen der Kalten Flamme ist eine geeignete Wahl der Zustands- und Prozessparameter 
erforderlich. Beispielhaft soli das Verfahren fur Heizol EL als Brennstoff 1 und Luft 
als Oxidator 2 ausgefuhrt werden. Das Reaktionsrohr besteht im vorliegenden Bei- 
spiel aus einem isolierten diinnwandigen Edelstahlrohr mit einer Lange von 1000 
mm und einem Durchmesser von 100 mm (siehe Fig. 8). Das 01 wird iiber ein her- 
kommliches Druckzerstaubungssystem 7 zugefuhrt. Die Brennstoffleistung betragt 
dabei 10 bis 20 kW. Die Luft wird der Mischeinrichtung 6 unter atmospharischen 
Druckbedingungen mit einem Mischdruck von 500 bis 700 Pa zugefuhrt. Zur Initiie- 
rung der Kalten Flamme muss der Luftstrom entsprechend erwarmt werden. Hierzu 
wird die der Mischeinrichtung zugefuhrte Luft 2 durch einen Luftvorwarmer auf die 
Initiierungstemperatur geheizt. Versuche mit dem in Fig. 8 dargestellten adiabaten 
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Kalte Flammen-Generator, bei dem die Wandwarmeverluste durch eine Mantelhei- 
zung vermieden werden (ideale Isolation), ergeben einen Vorzugsbereich der Initiie- 
rungstemperatur von 310 °C bis 450 °C. Hierbei zeigt sich der Einfluss des 
eingestellten Luftverhaltnisses X als vernachlassigbar. Beispielsweise muB ftir eine 
Leistung von 12 kW und X = 1,0 ein Olmassenstrom M b = 1,0 kg/h und ein Luft- 
massenstrom ^ = 13,5 kg/h eingestellt werden. Die Kalte Flamme kann dabei 
durch Variation des Olmassenstroms bei einem Luftverhaltnis im Bereich von X - 
0,3 bis 2,0 sicher initiiert werden. Die Kalte Flamme auBert sich im abgedunkelten 
Raum als fahles blauliches Leuchten und kann durch Messung eines limitierten 
Temperaturanstiegs auf etwa 480 °C nachgewiesen werden. Das Kalte Flammen 
Produkt ist ein durch Fremdziindung entzundbares Gemisch. 

Der hier verwendete Begriff Luftverhaltnis X beschreibt das Verhaltnis der zuge- 
fuhrten Sauerstoffmenge zu der fiir einen vollstandigen Umsatz des eingesetzten 
Brennstoffes erforderlichen Mindestsauerstoffmenge. 

Die exothermen Reaktionen der Kalten Flammen rufen in der Reaktionszone 5 
einen spontanen Temperaturanstieg hervor, der auf einen Teilumsatz des Brennstof- 
fes zuriick zu fuhren ist. Der Teilumsatz des Brennstoffes ist ein charakteristisches 
Merkmal der Kalten Flammen und grenzt diese gegeniiber einer herkommlichen 
Verbrennung ab. Bei homogener Mischung des Brennstoff-Oxidator-Gemisches laBt 
sich bei unterstochiometrischer Reaktionsfiihrung der Kalten Flamme, beispielswei- 
se X = 0,5, eine noch relativ hohe Sauerstoffkonzentration in den Kalte Flamme- 
Produkten 3 feststellen. Demgegemiber wird der vorhandene Sauerstoff bei einer 
unterstochiometrischen Verbrennung mit gleichem Luftverhaltnis vollstandig (nahe 
der Nachweisgrenze) aufgebraucht. Die Kalte Flamme-Produkte 3 setzen sich dem- 
nach aus den Reaktionsprodukten der Kalten Flamme, aber auch aus den nur zum 
Teil umgesetzten Edukten, d.h. dem Brennstoff und Oxidator, zusammen. 
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Aufgrund der fur die Kalte Flamme charakteristischen reaktionskinetischen Hem- 
mung ist der Temperaturanstieg des Gemisches limitiert, so daB eine Selbstziindung 
der bei der Kalten Flamme entstandenen Kalte Flamme-Produkte 3 vermieden wird. 
Es ergibt sich fur den Einsatz von Heizol EL und Luft unter atmospharischen 
Druckbedingungen eine maximale Gemischtemperatur von etwa 480 °C, dabei ist 
diese weitgehend unabhangig vom eingestellten Luftverhaltnis (siehe Fig. 5 und Fig. 
7). 

Je nach Ausgangssiedetemperatur oder -bereich wird der mit 1 bezeichnete Brenn- 
stoff dem Verfahren fiussig oder gasfbrmig zugefuhrt. Insbesondere stellt die Ge- 
mischaufbereitung von flussigen Brennstoffen in vielen technischen 
Anwendungsfallen ein bedeutendes Problem dar. Schlechte Zerstaubung von fliissi- 
gen Brennstoffen fuhrt zu Inhomogenitaten bei der Gemischaufbereitung und damit 
zur Bildung von Schadstoffen. Das erfindungsgemaBe Verfahren tragt im Wesentli- 
chen zur Verbesserung der Gemischbildung bei. Durch den Reaktionsmechanismus 
der Kalten Flammen erfolgt eine Molekulkettenverkleinerung der Kohlenwasser- 
stoffe, die mafigeblich zur Absenkung der Siedetemperatur oder des Siedetempera- 
turbereichs beitragt. Die in fliissiger Form eingesetzten Kohlenwasserstoffe konnen 
in die Gasphase uberfuhrt werden, wodurch die Gemischaufbereitung wesentlich 
verbessert wird. Nach Abktihlung auf Umgebungstemperaturbedingungen liegt das 
Produkt in bis zu drei Zustanden vor, in gasfbrmiger, fliissiger und in kolloid disper- 
ser Phase (Nebel/Aerosol). Dabei kann der Anteil der kolloid dispersen Phase iiber- 
wiegen. Des Weiteren tragt das erfindungsgemaBe Verfahren durch sein 
Temperaturniveau wesentlich zur Verdampfung des flussigen Brennstoffes bei. 

Die freigewordene Energie der exothermen Reaktion der Kalten Flamme unterstiitzt 
die Verdampfung und erzeugt ein Gasgemisch, das je nach ProzeBparametern, z.B. 
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Warmeabgabe ttber die ReaktorauBenwand, sowohl bei uberstochiometrischen als 
auch unterstochiometrischen Bedingungen keine Selbstziindung zeigt. 

Die Initiierungs- und/oder die Betriebstemperatur der Kalten Flammen laBt sich 
durch eine Reihe von MaBnahmen absenken. Aus der Verbrennungstechnik bekannt 
ist die Rezirkulation von Reaktionsprodukten in die Reaktionszone. In den Fig. 9a 
bis 9c sind, basierend auf dem in Fig. 8 dargestellten Kalte Flammen-Generator, 
drei etablierte Verfahren zur Rezirkulation von Reaktionsprodukten dargestellt. Bei 
alien Verfahren werden die Kalte Flammen-Produkte 3 in die Reaktionszone 5 zu- 
riickgefuhrt. In Fig. 9a erfolgt die Rezirkulation innerhalb des Reaktionsrohres 14. 
Man spricht von einer internen Rezirkulation. Dahingegen werden die Reaktions- 
produkte 3 in Fig. 9b und Fig. 9c auBerhalb des Reaktionsrohres 4 der Reaktionszo- 
ne 5 zugefuhrt (externe Rezirkulation). Hierbei unterscheiden sich Fig. 9b und Fig. 
9c durch den Ort der Einkopplung der Reaktionsprodukte 9. 

Bei der Rezirkulation von Kalte Flammen-Produkten und/oder von Produkten aus 
nachfolgenden ProzeBschritten in die Verdampfungszone gelingt es, die Betrieb- 
stemperatur der Kalten Flamme zu senken. Der insbesondere fliissige Brennstoff 
wird in einem Gemisch aus Luft und Produkten der Kalten Flamme einem Phasen- 
wechsel unterworfen. Durch Rezirkulation der Kalte Flammen Produkte erhoht sich 
der Inertgasstrom, wodurch insbesondere fur stark unterstochiometrische Betriebs- 
weisen die Selbstziindungsneigung inhibiert wird. 

Daruber hinaus kann die Reaktionskinetik der Kalten Flammen durch gezielte 
Druckerniedrigung beeinfluBt und damit die Starttemperatur gesenkt werden. Die 
Zugabe von geeignet katalytisch wirkenden Stoffen erniedrigt die zur Initiierung der 
Kalten Flamme erforderliche Aktivierungsenergie und tragt ebenso zum Absenken 
der Starttemperatur bei. 



WO 00/06948 



PCT/EP99/05429 



- 16 - 

Fur das Erreichen der Initiierungs- oder der Betriebstemperatur (bisher einheitlich in 
Anspruch 6 Starttemperatur genannt) ist ein Aufheizen des Oxidatorstroms erfor- 
derlich. Fig. 10 gibt ein Ausfuhrungsbeispiel zur Einkopplung der Warme in den in 
Fig. 8 dargestellten Kalte Flammen-Generator 10 wieder. Das den Kalte Flammen- 
Generator 10 verlassende Kalte Flammen-Produkt 3 wird hierbei einer nachfolgen- 
den ProzeBstufe 1 1 zugefuhrt, dabei liegt die Temperatur des aus der ProzeBstufe 1 1 
austretenden Gemischs 12 oberhalb der Oxidatortemperatur. Die zur Initiierung der 
Kalten Flamme erforderliche Warmemenge wird dem Gemisch 12 durch den Oxi- 
dator- Vorwarmer 8 entzogen und in dem Oxidator 2 zugefuhrt. 

Bei dem Verfahrensablauf in Fig. 1 1 wird die zum Erreichen der Betriebstemperatur 
erforderliche Warme direkt aus dem Kalte Flammen-Produkt 3 entzogen und iiber 
den Oxidator- Vorwarmer 8 dem Oxidator 2 zugefuhrt. Eine weitere Moglichkeit der 
Warmeeinkopplung ist in Fig. 12 veranschaulicht. Bei dieser Variante erfolgt die 
Warmeeinkopplung an das Brennstoff-Oxidator-Gemisch iiber das Reaktionsrohr 4 
des Kalte Flammen-Generators aus Fig. 8. Die Warme kann beispielhaft durch eine 
elektrische Beheizung oder einen beliebigen Warmekapazitatsstrom eingebracht 
werden. Eine weitere Form der Warmeeinkopplung zur BrennstoffVorwarmung ist 
moglich. 

Das im Kalte Flammen-Generator (Fig. 8) gewonnene Kalte Flammen-Produkt 3 
liegt nach Abkiihlung auf Umgebungstemperatur in gasformiger, fliissiger und/oder 
kolloid disperser Phase vor. Durch die durch die Kalte Flamme in der Regel unter- 
stiitzte Molekiilkettenverkleinerung der Kohlenstoffketten liegt die Siedetemperatur 
oder der Siedetemperaturbereich des Kalte Flammen-Produkts 3 in jedem Fall unter 
der oder dem des eingesetzten Brennstoffes 1. 
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Je nach Bedarf laBt sich das Kalte Flamme-Produkt 3 durch Wahl der Zustands- und 
ProzeBparameter beeinflussen. Fur Anwendungen der Gemischaufbereitung oder 
Synthesegasgewinnung ist es erforderlich, den Brennstoff weitgehend in die Gas- 
phase zu uberfiihren. Aus eigenen Versuchen ist bekannt, dafi sich die Endtempera- 
tur der Kalten Flamme nahezu unabhangig von der Starttemperatur auf einen 
konstanten Wert einstellt (siehe Fig. 3 und 4). Bei energetischer Betrachtung ergibt 
sich bei niedrigen Betriebstemperaturen im Betriebstemperaturbereich aufgrund der 
hoheren Temperaturdifferenz ein entsprechend hoherer Brennstoffumsatz. Gasana- 
lysen des Kalte Flammen Produkts bestatigen, daB sich bei niedrigen Betriebstem- 
peraturen ein hoherer Brennstoffumsatz in der Gasphase einstellt. 

Das erfmdungsgemaBe Verfahren wird vorteilhafterweise eingesetzt zur Aufberei- 
tung und/oder Veredelung von flussigen Kohlenwasserstoffen, insbesondere in 
Raffmerien oder in der chemischen Verfahrenstechnik, der Synthesegasherstellung, 
der Schutzgasherstellung, zur Bereitstellung von gasformigen Brennstoffen fur 
mobil oder stationar eingesetzte Brennstoffzellen, wie in Kraftfahrzeugen, Schie- 
nenfahrzeugen, Schiffen, Flugzeugen und/oder der Kraftwarmekopplung, zur Ver- 
brennung in Verbrennungskraftmaschinen und/oder Feuerungsanlagen, zur 
Trennung von Stoffstromen von Begleitstoffen und Ahnlichem. 

Mit dem erfmdungsgemaBen Verfahren werden bisher ausschlieBlich fur gasformige 
Brennstoffe genutzte Verbrennungstechniken nun auch fur fltissige Energietrager 
anwendbar. Der Einsatz flussiger Brennstoffe ist in innovativen Systemen zur Ver- 
sorgung mit Heizwarme und/oder elektrischer Energie, der Kraftwarmekopplung 
durch Blockheizkraftwerke, mdglich, da durch die vollstandige Vergasung der 
Vorteil der Gasmotoren mit den niedrigeren Brennstoffkosten flussiger Brennstoffe 
verbunden werden kann. Die Abgasnachbehandlung ist durch diese Anwendung 
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stark vereinfacht oder kann sogar komplett entfallen. Als weiteres Beispiel wird hier 
der Einsatz in Stirlingmaschinen genannt. Die Kalten Flammen konnen hierbei als 
Vorstufe im ProzeB der Warmeerzeugung integriert werden. 

Fiir den Einsatz fliissiger Brennstoffe in Brennstoffzellen kann das erfindungsgema- 
Be Verfahren als „Vergaser" verwendet werden. Die Anforderung der Versorgung 
mit einem homogenen ProzeBgas mit hohem Heizwert wird erfullt. Insbesondere fiir 
mobile Anwendungen besteht ein wesentlicher Vorteil in der einfachen Handhabung 
des urspriinglichen Brennstoffs in Bezug auf Lagerung und Sicherheit. 

Durch das erfindungsgemaBe Verfahren wird ein Gemisch mit neuen Eigenschaften 
erzeugt. Die Zusammensetzung des Brennstoffs andert sich aufgrund der chemi- 
schen Reaktionen. Temperaturmessungen bei Umgebungsdruck und stochiometri- 
schen Bedingungen zeigen, daB bei Betriebstemperaturen urn 300°C und 
Atmospharendruck nahezu unabhangig vom Luftverhaltnis beispielsweise 10 % der 
im Brennstoff (HEL) gebundenen chemischen Energie bereits in dem erfindungs- 
gemaBen Verfahren umgesetzt wird. Durch Oxidations- und Zerfallsreaktionen 
reagieren dabei hauptsachlich lange Kohlenwasserstoffketten zu kurzen Molektilen. 

Die Randbedingungen des Verfahrens konnen so eingestellt werden, daB das entste- 
hende Produkt einen wesentlich niedrigeren Siedebereich als der ursprtmgliche 
Brennstoff hat. Damit werden fur den Einsatz dieser Technik in neuen Anwen- 
dungsbereichen zusatzliche ProzeBschritte moglich. Denkbar ist eine begrenzte 
Ruckkuhlung des Gases, die eine sichere Handhabung des Gemisches ermoglicht. 
Eine Zundung nach dem Radikalkettenmechanismus kann vollstandig unterdriickt 
werden. Damit hat man die Moglichkeit, das Produktgas sicher aus den Aufberei- 
tungverfahren zum Verbraucher zu transportieren und zu speichern. Der Modulati- 
onsbereich kann damit von der Leistungsschwankung eines beliebigen Verbrauchers 
entkoppelt werden. 
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Es gelingt dariiber hinaus, das Verfahren so zu steuern, da8 sogar selektiv petro- 
chemische Synthesebausteine (z. B. Olefme oder Formaldehyd) mit hoher Ausbeute 
entstehen und eine Abtrennung dieser Kohlenwasserstoffe aus dem Produktgas 
interessant wird. 

Ein groGer Anwendungsbereich der Kalten Flamme liegt in der Herstellung von 
Synthesegasen jeglicher Art. Unter Synthesegas werden sowohl Gasstrome verstan- 
den, die in einem kontinuierlichen ProzeB erzeugt und eingesetzt werden, aber auch 
solche, die nach Erzeugung gespeichert und zu einem spateren Zeitpunkt zur An- 
wendung kommen. 

In der Materialveredelung (z.B. bei Metallen) ist es beispielsweise erforderlich, eine 
reduzierende Atmpsphare, ein sogenanntes Endogas, zu erzeugen, das eine Oxidie- 
rung des zu verarbeitenden Materials unterbindet Endogas wird iiblicherweise 
durch eine unterstochiometrische Verbrennung von Erdgas unter Wasserbeimi- 
schung hergestellt. Die Hauptgaskomponenten sind dabei CO, C0 2 , H 2 , H 2 0, sowie 
Inertgaskomponenten. Je nach Einstellung der ProzeBparameter (Wasser- 
Brennstoff-Verhaltnis, Luftverhaltnis und Temperatur) kann die Zusammensetzung 
des Endogases beeinfluBt werden. Bei der Verwendung fliissiger Brennstoffe in 
einer unterstochiometrischen Verbrennung kommt es zur unerwiinschten RuBbil- 
dung. Das erfindungsgemaBe Verfahren ermoglicht die Umsetzung fliissiger Brenn- 
stoffe in die Gas- und Dampfphase in einer stark unterstochiometrischen 
Atmosphare ohne merkliche RuBablagerungen. 

Das erfindungsgemaBe Verfahren wird vorteilhafterweise zum Antrieb von mobilen 
Vorrichtungen jeglicher Art, insbesondere Fahrzeugen, eingesetzt. Beispielsweise 
liefert das erfindungsgemaBe Verfahren aufbereitete Brennstoffe fur Otto- 
/Dieselmotoren und/oder Brennstoffzellen. 
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In ahnlicher Weise liefert das erfindungsgemaBe Verfahren aufbereitete Brennstof- 
fe, die zur Kraft-, Stromerzeugung und/oder Warmebereitstellung in immobilen 
Vorrichtungen eingesetzt werden. Beispielsweise konnen die aufbereiteten Brenn- 
stoffe in Blockheizkraftwerken (BHKWs), Stromgeneratoren, Brennstoffzellen 
sowie Feuerungsanlagen benutzt werden. 

Vorzugsweise wird beim erfmdungsgemaBen Verfahren als Oxidator Luft und/oder 
Sauerstoff verwendet und die Edukte aus Schritt (a) des erfmdungsgemaBen Verfah- 
rens werden unterstochiometrisch, vorzugsweise bei einem Luftverhaltnis von X = 
0,2 bis 0,7, zugefuhrt. Durch Zugabe von Wasser oder Wasserdampf lassen sich die 
fur die Endogasherstellung erforderlichen Gaskomponenten synthetisieren. 

In einer bevorzugten Ausgestaltung der Stufe (b) des erfmdungsgemaBen Verfah- 
rens wird ein weiterer Stoffstrom der Stufe (b) zugefuhrt, der im Wesentlichen aus 
Kohlenwasserstoffen, Gemischen von Kohlenwasserstoffen und nicht Kohlenwas- 
serstoffen entspricht. Unter nicht Kohlenwasserstoffen wird bei der Synthesegasher- 
stellung insbesondere Wasser und/oder Wasserdampf verstanden, wodurch im 
Wesentlichen zur Verfahrensverbesserung durch Verringerung der RuBbildungsnei- 
gung beigetragen wird. In einer anderen Anwendungsform des erfmdungsgemaBen 
Verfahren kann als nicht Kohlenwasserstoff Luft zugefuhrt werden, um damit eine 
luftgestufte Verbrennung (Luftstufung) zu erzielen. Wie bei der Synthesegasher- 
stellung wird die Kalte Flamme bei einem niedrigen Luftverhaltnis, beispielsweise 
bei X < 1, eingestellt. Zum Einstellen der erforderlichen Sauerstoffmenge, z.B. zum 
Einleiten einer vollstandigen Verbrennung, wird dem Kalte Flammen-Produkt an- 
schlieBend Luft oder Abgas einer uberstochiometrischen Verbrennung beigemischt. 
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In Fig. 20 ist ein weiteres Ausfuhrungsbeispiel fur einen VerbrennungsprozeB mit 
Brennstoffstufung zur Stickoxidreduzierung dargestellt, bei dem Gemisch der Stufe 
(b) aus Anspruch 1 ein weiterer Stoffstrom zugefiihrt wird. Bei der sogenannten 
dreistufigen Verbrennung wird das unterstochiometrisch erzeugte Kalte Flammen- 
Produkt 3 mit Luft 2 in der Primarstufe iiberstochiometrisch unter hoher NO- 
Produktion umgesetzt. Der Anteil des eingeleiteten Kalte Flammen-Produkts in 
dieser Stufe betragt, bezogen auf das im Kalte Flammen-Generator 10 erzeugte 
Produkt, ca. 70 %. In der zweiten Stufe wird das restliche Kalte Flammen-Produkt 
eingemischt, so daB sich eine insgesamt reduzierende Atmosphare einstellt, in der 
dann das in der ersten Stufe gebildete NO zu N 2 reduziert wird. Im Stand der Tech- 
nik stellt die Eindusung und Mischung des fliissigen Brennstoffes in die zweite 
Verbrennungsstufe ein wesentliches Problem dar. Die Oleindusung in einen heiBen 
Gasstrom raft haufig Crackreaktionen und Ablagerungen von Olbestandteilen im 
Bereich der olfuhrenden Teile und heiBen Oberflachen hervor, die durch das erfin- 
dungsgemaBe Verfahren iiberwunden werden. Der vollstandige Ausbrand erfolgt in 
der Tertiarstufe, wo durch Zugabe sogenannter Restluft insgesamt iiberstochiometri- 
sche Bedingungen eingestellt werden. 

Bei den Energieumwandlungssystemen gewinnen Brennstoffzellen kunftig an Be- 
deutung. Zur Energieerzeugung werden diese nach dem heutigen Stand der Technik 
vorzugsweise mit gasfbrmigen Brennstoffen beaufschlagt. Vornehmlich wird mole- 
kularer Wasserstoff als Energietrager fiir Brennstoffzellen verstanden. Dariiber 
hinaus ermoglichen einige Brennstoffzellen auch den Einsatz von kurzkettigen 
Kohlenwasserstoffen und auch Kohlenmonoxid. Um den Einsatz von fliissigen 
Brennstoffen fur Brennstoffzellen zu ermoglichen, sind technisch aufwendige Um- 
setzungsverfahren, wie die Dampfreformierung, die autotherme Reformierung oder 
die (katalytische) partielle Oxidation, erforderlich. Verfahren, die im groBtechni- 
schen MaBstab etabliert sind, lassen sich auf die fur Brennstoffzellen relevanten 
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Leistungsbereiche nicht problemlos skalieren. Prinzip bedingt kommt es bei diesen 
Verfahren unter anderem zur RuBbildung und infolge der hohen ProzeBtemperatu- 
ren zu WirkungsgradeinbuBen. 

Hierbei wird das Phanomen der Kalten Flamme genutzt, urn die genannten Proble- 
me zu losen. Wie bereits bei der Synthesegasherstellung beschrieben, ermoglicht 
das erfindungsgemaBe Verfahren die Umsetzung von flussigen Brennstoffen in die 
Gasphase. Versuche mit Heizol EL und Luft unter atmospharischen Druckbedin- 
gungen in einer Vorrichtung gemaB Fig. 8 bestatigen, daB das Verfahren bei einem 
fur Brennstoffzellen relevanten Luftverhaltnis von A. = 0,3 ohne RuBablagerung 
durchfuhrbar ist. Mit einem zusatzlichen Einbau zur Rezirkulation gemaB Fig. 9b 
und einer Verweilzeit von t. = 0,85 s laBt sich das Luftverhaltnis bei Umgebungs- 
druck sogar bis X = 0,1 absenken. 

Vorzugsweise wird beim erfindungsgemaBen Verfahren als Oxidator Luft und/oder 
Sauerstoff verwendet und die Edukte aus Schritt (a) des erfindungsgemaBen Verfah- 
rens werden unterstochiometrisch, vorzugsweise bei einem Luftverhaltnis von X = 
0,2 bis 0,7, zugefuhrt. Je ProzeBfuhrung ist es sinnvoll, zumindest teilweise das 
sauerstoffhaltige Abgas der Brennstoffzellenreaktion als Oxidator zu verwenden. 

Vorzugsweise wird das aus Stufe (b) des erfindungsgemaBen Verfahrens erhaltene 
Produkt durch bekannte Verfahrensschritte, vorzugsweise der partiellen Oxidation, 
der Dampfreformierung und/oder der Shiftgasreaktion (Wassergasreaktion) in ein 
fur Brennstoffzellen geeignetes Brenngas, wie beispielsweise Wasserstoff, oder 
einem Brenngasgemisch aus Wasserstoff, Kohlenmonoxid und/oder kurzkettigen 
Kohlenwasserstoffen, iiberfuhrt. 
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Fig. 13 stellt ein Ausfuhrungsbeispiel fur die Umsetzung von fliissigen Brennstoffen 
in ein fur Brennstoffzellen geeignetes Brenngas dar. Unter dem mit 17 gekenn- 
zeichneten Begriff Brennstoffzellen geeignetes Brenngas, werden diejenigen Gas- 
gemische verstanden, die als Brennstoff fur Brennstoffzellen verwendet werden 
konnen. Je nach Brennstoffzellen-Typ, wie beispielsweise der Membranbrennstoff- 
zelle (PEMFC) oder den Hochtemperaturbrennstoffzellen (SOFC, MCFC), ergeben 
sich unterschiedliche Anforderungen an die Zusammensetzung des Brenngases. Fur 
den Einsatz in Brennstoffzellen werden als Brennstoff 1 vorzugsweise Mitteldestil- 
late, wie Heizol EL, Diesel-, Benzinkraftstoffe, Kerosin oder ahnliche, verstanden. 

Fiir Brennstoffzellen geeignetes Brenngas kann beispielsweise hergestellt werden, 
wenn Heizol EL und die vorgewarmte Verbrennungsluft unterstochiometrisch mit 
einem geringen Luftverhaltnis, insbesondere X = 0,1 bis 0,5, dosiert werden und in 
einen Kalte-Flammen-ProzeB eingekoppelt werden. Die Vorwarmung kann dabei 
nach den oben beschriebenen Methoden erfolgen. Das den Kalte Flammen- 
Generator 10 verlassende Produktgemisch 3 wird in einer anschlieBenden Verfah- 
rensstufe zur H 2 -Gewinnung 1 5 verwertet. Hierbei konnen technisch bekannte Ver- 
fahren, wie die (katalytische) partielle Oxidation oder die autotherme Reformierung 
nachgeschaltet werden. Zur optionalen CO-Konvertierung 16 durchlauft das syn- 
thetisierte Gasgemisch iiblicherweise eine Shiftstufe (Wassergasreaktion) und 
eventuell eine nachfolgende Konlenmonoxid-Feinreinigung. 

Um Ruckwirkungen aus dem Bereich der Hochtemperaturoxidation, der partiellen 
oder vollstandigen Oxidation, auf die Reaktion der Kalten Flamme zu verhindern, 
sind beide Reaktionsraume durch eine stromungstechnische und thermische Ent- 
kopplung zu trennen. Die stromungstechnische Entkopplung kann beispielsweise 
durch eine Flammenruckschlagsicherung ausgefuhrt werden, die durch lokale Erho- 
hung der Gemisch-Stromungsgeschwindigkeit ein Zuruckwandern der Flammen- 
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wurzel aus der Hochtemperaturoxidation verhindert. Ein Ausfuhrungsbeispiel einer 
Flammenriickschlagsicherung 21 ist in Fig. 18 dargestellt. Die thermische Ent- 
kopplung soli vermeiden, daB sich das Kalte Flammen-Produkt vor dem Eintreten in 
die Hochtemperaturoxidation an heifien Oberflachen entzundet. Die heiBen Oberfla- 
chen konnen hierbei durch Warmeleitung aus der Hochtemperaturoxidation hervor- 
gerufen werden. 



Durch Variation der in den ProzeB eingekoppelten Stoffstrdme, insbesondere Was- 
ser und 01, laBt sich der beschriebene Verfahrensablauf modifizieren. In einer be- 
vorzugten Ausgestaltung der Stufe (b) des erfmdungsgemaBen Verfahrens wird ein 
weiterer Stoffstrom der Stufe (b) zugefuhrt, der im wesentlichen aus Kohlenwasser- 
stoffen, Gemischen von Kohlenwasserstoffen und nicht Kohlenwasserstoffen be- 
steht. 

Je nach Randbedingungen ist es vorteilhafter die Kalte Flamme bei einem hoheren 
Luftverhaltnis zu initiieren als fur die Synthesegasherstellung erforderlich ist. Urn 
dennoch das erforderliche Brennstoff-Oxidator-Verhaltnis einzustellen, kann der 
Kalte Flammen-Generator 10 mit einer zweistufigen Bremistoffzufuhrung versehen 
werden (siehe Fig. 14). Hierbei werden Brennstoff 1 und Oxidator 2 dem Kalte 
Flammen-Generator 10 zunachst mit einem hoheren, als fur den ProzeB erforderli- 
chen Luftverhaltnis zugefuhrt. Die zweite Brennstoffeindusung reguliert das fur den 
ProzeB erforderliche Luftverhaltnis. Der positive Nebeneffekt der nachtraglichen 
Eindusung von fliissigen Brennstoffen resultiert daraus, daB dem Gemisch im Re- 
aktor Verdampfungswarme entzogen wird und damit die Gemischtemperatur redu- 
ziert wird. Hierdurch kann ein erneutes Initiieren der Kalten Flamme eingeleitet 
werden, so daB ein weiterer Brennstoffumsatz und damit die weitere Vergasung des 
Brennstoffes erfolgen kann. 
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Eine weitere MaBnahme ist die Wasser- oder Wasserdampfeinspeisung 14 in die 
Reaktionszone der Kalten Flamme (siehe Fig. 15). Wasser oder Wasserdampf wer- 
den ublicherweise bei unterstochiometrischen Reaktionen zur Verhinderung der 
RuBbildung eingesetzt und dienen in dem erfindungsgemaBen Verfahren gleichzeitg 
zur Verbesserung der Wasserstoffausbeute. Die Eindusung von flussigem Wasser 
ruft durch die Verdampfiingsenthalpie zusatzlich eine Abkuhlung des Kalte Flam- 
men-Produkts hervor, daB wegen der Absenkung der Starttemperatur einen erhohten 
Brennstoffumsatz in der Kalten Flamme erwarten laBt. 

Das Gemisch aus Stufe (b) des erfindungsgemaBen Verfahrens kann zumindestens 
teilweise einer Druckerhohung unterzogen werden. Eine weitere Ausfuhrungsform 
des erfindungsgemaBen Verfahrens mit einer nachtraglichen Druckerhohung sieht 
der Einsatz zur Anwendung in Warmekraftmaschinen vor. 

In Fig. 16 ist der in Fig. 8 dargestellte Kalte Flammen-Generator in Kombination 
mit einer Verbrennungskraftmaschine 18 dargestellt Das erfindungsgemaBe Verfah- 
ren fungiert hierbei zur Gemischaufbereitung der nachfolgenden Verbrennungs- 
kraftmaschine 18. Der Brennstoff 1, vornehmlich ein Mitteldestillat, wie Diesel, 
Benzin oder ahnliche, und der Oxidator 2, vorzugsweise Luft, wird dem Kalte 
Flammen-Generator 10 mit einem technisch sinnvollen Luftverhaltnis zugefuhrt. 
Das resultierende Produktgasgemisch 3 wird in der nachfolgenden Verbrennungs- 
kraftmaschine 20 unter ottomotorischen Bedingungen komprimiert und anschlie- 
Bend verbrannt. Das die Verbrennungskraftmaschine 18 verlassende Abgas 19 dient 
zur Vorwarmung des Brennstoff-Oxidator-Gemisches im Kalte Flammen-Generator 
10. 
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Ein wesentlicher Vorteil des erfindungsgemaBen Verfahrens in Kombination mit 
einer Verbrennungskraftmaschine liegt in der wesentlich besseren Gemischaufbe- 
reitung im Vergleich zu herkommlichen Otto- und Dieselmotoren, was zugleich 
eine Reduktion der Schadstoffe zur Folge hat. Bei Dieselmotoren wird insbesondere 
durch RuB- und NO x -Reduzierung die Erreichung des ULEV- Standards ermoglicht. 
Desweiteren ermoglicht die Vorvergasung durch die Kalte Flamme die Realisierung 
von Magermotor-Konzepten, die eine wesentliche Wirkungsgradsteigerung gegen- 
iiber etablierten Techniken ermoglicht. Magermotoren sind im wesentlichen Otto- 
motoren, die, gegeniiber herkommlichen Motoren mit einer nahstochiometrischen 
Verbrennung, mit wesentlich hoheren Luftverhaltnissen (bis zu X = 4) arbeiten, 
wodurch eine starke Reduzierung der NO x -Bildung erreicht wird. 

Untersuchungen an einem Versuchsaufbau gemaB Fig. 14 zeigen, daB ein ottomoto- 
rischer Betrieb mit dem Kalte Flammen-Produkt auf Basis von Diesel als Brennstoff 
1 moglich ist. Wegen der verbesserten Klopffestigkeit des Kalte Flammen-Produkts 
(im Vergleich zu Ottokraftstoffen) kann der ottomotorische Betrieb bei wesentlich 
hoheren ProzeBdriicken erfolgen. Hierdurch sind erhebliche Wirkungsgradsteige- 
rungen insbesondere im Teillastbetrieb gegeniiber herkommlichen Ottomotorproze- 
Ben zu erwarten. 

Aufbauend auf Fig. 16 ist der Verbrennungskraftmaschinen-ProzeB in Fig. 17 hin- 
sichtlich einer Wirkungsgradsteigerung optimiert. Das den Kalte Flammen- 
Generator 10 verlassende Produktgemisch 3 wird beispielhaft in einem herkommli- 
chen Turbinenabgaslader 20 vorkomprimiert und in dem nachgeschalteten als 
Ladeluftkuhler fimgierenden Oxidator-Vorwarmer 8 gekuhlt. Der hierbei iibertrage- 
ne Warmestrom dient zur Vorwarmung der eingesetzten Luft 2. Die MaBnahmen, 
Turbinenabgaslader in Kombination mit Ladeluftkuhler, verbessem im Wesentli- 
chen den Fullungsgrad der Verbrennungskraftmaschine 18 und damit zugleich den 



WO 00/06948 



PCT/EP99/05429 



- 27 - 

Wirkungsgrad. Der in der Motorentechnik verwendete Begriff Fiillungsgrad be- 
schreibt das Verhaltnis des in den Zylinder eingebrachten Gemischvolumens zu dem 
eigentlichen Zylinderhubvolumen, jeweils bezogen auf atmospharische Druckbe- 
dingungen. 

Das erfindungsgemaBe Verfahren ermoglicht es, einen einheitlichen Vergaser fur 
unterschiedliche flussige Brennstoffe (z. B. Benzin, Kerosin, Diesel) einzusetzen, 
wodurch ein Vielstoffmotor in einfacher Weise realisierbar wird. 

Weitere Anwendungen im Bereich der Verbrennungstechnik sind denkbar. Hierbei 
ermoglicht das erfindungsgemaBe Verfahren den Einsatz fliissiger Brennstoffe in 
Anwendungen, die bisher nur auf gasfbrmige Brennstoffe beschrankt waren. Bei- 
spielhaft kann der Kalte Flammen-Generator einem TurbinenprozeB vorgeschaltet 
werden, urn ein homogenes Brennstoff-Verbrennungsluft-Gemisch zu erzeugen. 
Durch das erfindungsgemaBe Verfahren laBt sich die Zundverzugszeit des erzeugten 
brennbaren Gemisches mit dem TurbinenprozeB angleichen. 

In einer weiteren Ausgestaltung des erfmdungsgemaBen Verfahrens kann das Ge- 
misch aus Stufe (b) zumindest teilweise einem TrennprozeB, vorzugsweise einem 
thermischen TrennprozeB unterzogen werden. 

Spektralanalysen der Kalte Flammen-Produkte 3, sowohl in gasformiger als auch in 
fliissiger Phase, bestatigen, daB durch das erfindungsgemaBe Verfahren eine Stoff- 
verwertung des eingesetzten Brennstoffes vollzogen wird. Je nach Bedarf lassen 
sich die Produkte durch Einstellen der Zustands- und ProzeBparameter, wie Tempe- 
raturfuhrung, Druck, Mengenverhaltnis der Einsatzstoffe und/oder katalytische 
Einwirkung, gezielt beeinflussen. Fig. 19 stellt einen Stoffverwertungs- und Stoff- 
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trennungsprozeC dar. Hierbei wird dem Kalte Flammen-Generator 18 ein Trennap- 
parat 32 (z.B. Phasentrennung, Membrantrennung, Adsorption, Absorption) nachge- 
schaltet. Einsatzgebiete fur den dargestellten StoffVerwertungs- und 
TrennungsprozeB ergeben sich unter anderem in Raffinerieanwendungen (Synthese 
von ungesattigten Kohlenwasserstoffen, wie Alkenen; Teiloxidierung von Kohlen- 
wasserstoffen zur Bildung von Ketonen, Aldehyden oder Karbonsauren; Abtren- 
nung von unerwiinschten Erdolfraktionen, wie Stickstoff-, Chlor-, Fluor- und/oder 
Schwefelverbindungen und Ahnlichen) oder der Synthesegasherstellung zur Ab- 
scheidung unerwiinschter Bestandteile (Schwefelabscheidung bei der Brenngasher- 
stellung fur Brennstoffzellen). Prinzipiell ist es denkbar, Roholfraktionen durch das 
erfindungsgemaBe Verfahren einer ersten Stoffbehandlung zu unterwerfen. 

Das erfindungsgemaBe Verfahren fuhrt zu einem neuen Produkt, welches erhaltlich 
ist durch irgendeinen der weiter oben beschriebenen Verfahrensschritte. 

In Fig. 18 ist eine konstruktive Ausfuhrung des erfmdungsgemaBen Verfahrens in 
einem Olbrenner fur Feuerungsanlagen mit einer thermischen Leistung vorzugswei- 
se groBer 1 kW dargestellt (Schnittzeichnung). Kernbestandteil des dargestellten 
Brenners ist der aus Fig. 8 bekannte Kalte Flammen-Generator. Die Reaktionszone 
der Kalten Flamme 5 bildet sich hierbei im gesamten Gebiet des Reaktionsrohres 4 
und dem durch das Brennerrohr 22 und das Reaktionsrohr 4 gebildeten Ringspalt 
aus. Das gesamte System wird von dem Mantelrohr 23 umschlossen. In dem sich 
zwischen dem Mantelrohr 23 und dem Brennerrohr 22 ergebenden Ringspalt wird 
das Produktgas 3 verbrannt. Die zum Einleiten der Kalten Flammen benotigte War- 
me wird gemaB dem Vorwarmungsprinzip in Fig. 12 aus dem Bereich der Verbren- 
nung 24, der als Porenkorper oder als Hohlraum ausgestaltet ist, entzogen und iiber 
die Brennrohrwand 22 in die ProzeBzone der Kalten Flammen 5 eingekoppelt. Zur 
Absenkung der Starttemperatur wird die in Fig. 9b) dargestellte externe Rezikulati- 
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on 9 der Kalte Flammen-Produkte 3 konstruktiv umgesetzt. Als Ruckschlagsiche- 
rung dient der mit 21 dargestellte Flammenhalter. 
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Anspriiche 

1. Verfahren zur Verwertung eines Brennstoffes, der eine Ausgangssie- 
detemperatur oder uberwiegend einen Ausgangssiedetemperaturbereich bei 1 
bar zwischen 231 K und 830 K aufweist, dadurch gekennzeichnet, da6 

(a) der Brennstoff bei einera Druck p > 1 bar mit mindestens 
einem auf 520 K bis 880 K oder bei niedrigerem Druck mit einer Ab- 
senkung des Temperaturbereichs vorgewarmten Oxidator und einem 
molaren C/O-Verhaltnis zwischen 1 : 0,14 bis 1 : 25 in einem Reakti- 
onsraum so in Kontakt gebracht wird, da6 exotherme Vorreaktionen in 
Form einer Kalten Flamme initiiert werden, die auch bei homogener 
Mischung von Brennstoff und Oxidator nur einen Teilumsatz des 
Brennstoffs und des Oxidators bewirken, und 

(b) durch Einstellen einer technisch relevanten Verweilzeit 
des in Schritt a) hergestellten Gemisches in den Reaktionsraum, von 

t v >25 ms bei p < 1 bar und Verweilzeiten, die bei Erhohung des 
Druckes unter sonst gleichen Bedingungen kleiner werden, und einer 
begrenzten Warmeabfuhr aus der Reaktionszone liber einen Inertgass- 
trom mit einem Verhaltnis des Warmekapazitatstroms des Oxidators 
M • c p zum Produkt aus Brennstoffinassenstrom M b und Heizwert H in 
das im adiabaten Reaktionsraum M - c p / M b • H u > 2 x KT 4 K' 1 ist, 
und/oder iiber die Reaktorwand mit einer Warmestromdichte q von q 

< 85 kW/m 2 eine kinetische Reaktionshemmung der Weiterreaktion 
des bei der Kalten Flamme entstandenen, oxidierbaren Gemisches 
eintritt, wodurch eine Selbstzundung desselben insbesondere fur eine 
voraussagbare Zeit verhindert wird. 
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2. Verfahren nach Anspruch 1, wobei als Brennstoff im Wesentlichen 
Kohlenwasserstoffe, Gemische von Kohlenwasserstoffen mit nicht Kohlen- 
wasserstoffen, in Form von Emulsionen und/oder Suspensionen mit in Koh- 
lenwasserstoff im wesentlichen unloslichen Fliissigkeiten, insbesondere 
Wasser, im Gemisch mit Ammoniak, Schwefelwasserstoff und/oder Alkano- 
len eingesetzt wird. 

3. Verfahren nach Anspruch 2, wobei der Oxidator Sauerstoff, Ozon, 
Luft, Abgase aus uberstochiometrischer Verbrennung, eine Sauerstoff ent- 
haltene Verbindung, wie Peroxide enthaltene Verbindung, Schwefeloxide, 
Stickoxide (N y O oder NO x ) ist. 

4. Verfahren nach mindestens einem der Anspruche 1 bis 3, wobei eine 
mindestens teilweise Verdampfung und/oder Vernebelung des Brennstoffes 
erzielt wird. 

5. Verfahren nach mindestens einem der Anspruche 1 bis 4, wobei das 
Gemisch aus Schritt (b) von Anspruch 1 in ein System der Stufe (a) des An- 
spruchs 1 mindestens teilweise zuriickgefuhrt wird. 

6. Verfahren nach mindestens einem der Anspruche 1 bis 5, wobei die 
Starttemperatur der exothermen Vorreaktionen durch Druckerniedrigung des 
Gemisches von Oxidator und Brennstoff, durch Rezirkulation zumindest ei- 
nes Teils des Gemisches der Stufe (b) des Anspruchs 1 und/oder Zugabe ei- 
nes Katalysators gesenkt wird. 
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7. Verfahren nach Anspruch 6, wobei die zur Initiierung der Reaktionen 
der Stufe (a) aus Anspruch 1 notwendige Energie aus der exothermen Vorre- 
aktion gemaB Stufe (a) des Anspruchs 1 und/oder durch Einkopplung von 
Energie aus einem nachgeschalteten ProzeB bezogen wird. 

8. Verfahren nach mindestens einem der Anspriiche 1 bis 7, wobei das 
Gemisch der Stufe (b) des Anspruchs 1 bei einem niedrigeren Temperaturbe- 
reich kondensiert, als demjenigen, der dem Ausgangssiedetemperaturbereich 
des Brennstoffs entspricht. 

9. Verfahren nach mindestens einem der Anspriiche 1 bis 8 zur Aufbe- 
reitung und/oder Veredelung von Brennstoffen, insbesondere in Raffinerien, 
der Synthesegasherstellung, der Schutzgasherstellung, zur Bereitstellung von 
gasformigen Brennstoffen fur Brennstoffzellen, zur Verbrennung in Verbren- 
nungskraftmaschinen und/oder Feuerungsanlagen, zur Trennung von 
Stoffstromen von Begleitstoffen. 

10. Verfahren nach mindestens einem der Anspriiche 1 bis 9 zum Antrieb 
von mobilen Vorrichtungen, wie Fahrzeugen. 

1 1 . Verfahren nach mindestens einem der Anspriiche 1 bis 9 zum Einsatz 
in immobilen Vorrichtungen, wie Vorrichtungen zur Kraft-, Stromerzeugung 
und/oder Warmebereitstellung. 

12. Verfahren nach Anspruch 9, wobei als Oxidator vorzugsweise Luft 
und/oder Sauerstoff verwendet wird und die Edukte aus Schritt (a) von An- 
spruch 1 unterstochiometrich, vorzugsweise bei einem Luftverhaltnis von A. = 
0,2 bis 0,7, zugefuhrt werden. 
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13. Verfahren nach mindestens einem der Anspriiche 1 bis 12, wobei dem 
Gemisch der Stufe (b) des Anspruchs 1 ein weiterer Stoffstrom zugefuhrt 
wird, der dem in Anspruch 2 definierten Brennstoff oder auch nicht Kohlen- 
wasserstoffen, insbesondere wasserstoffhaltigen Stoffen, entspricht. 

14. Verfahren nach Anspruch 9, wobei das Produkt aus Stufe (b) von An- 
spruch 1 durch technisch bekannte Verfahrensschritte, vorzugsweise der par- 
tiellen Oxidation, der Dampfreformierung und/oder der Shiftgasreaktion 
(Wassergasreaktion), in ein fur Brennstoffzellen geeignetes Brenngas, wie 
beispielsweise Wasserstoff, Kohlenstoffmonoxid und/oder kurzkettige Koh- 
lenwasserstoffe, iiberfuhrt wird. 

1 5. Verfahren nach Anspruch 9 und/oder 1 4, wobei die Brennstoffzelle ei- 
ne Membranbrennstoffzelle (PEMFC) ist. 

16. Verfahren nach mindestens einem der Anspriiche 1 bis 15, wobei das 
Gemisch aus Stufe (b) des Anspruchs 1 zumindest teilweise einer Drucker- 
hohung unterzogen wird. 

17. Verfahren nach mindestens einem der Anspriiche 1 bis 16, wobei das 
Gemisch aus Stufe (b) des Anspruchs 1 zumindest teilweise einem Trennpro- 
zeB, vorzugsweise einem thermischen TrennprozeB, unterzogen wird. 

1 8. Produkt erhaltlich nach einem Verfahren gemaB mindestens einem der 
Anspriiche 1 bis 17. 

19. Verwendung des Produkts nach Anspruch 9 in einem Verfahren nach 
Anspruch 18. 
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20. Vorrichtung zur Erzeugung eines Gemisches aus Stufe (b) des An- 
spruchs 1, dadurch gekennzeichnet, daG der Brennstoff mittels einer Brenn- 
stoffzufuhrung mit dem Oxidator, der beispielhaft durch eine Oxidatordiise 
zugefuhrt wird, in Kontakt kommt, um dann in einem Reaktionsrohr eine 
Kalte Flamme zu bilden, welche durch Rezirkulation von vorzugsweise Kal- 
te-Flammen-Produkten, die durch interne und/oder externe Rezirkulation der 
Reaktionszone zugefuhrt werden, teilweise ihre Zustands- und/oder ProzeB- 
parameter nach Stufe (a) und (b) des Anspruchs 1 andern konnen. 
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Fig. 1 Abhangigkeit der Zundtemperatur von der Kohlenstoffkettenlange 
(Zabetakis etal., 1954) 
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Fig. 2 Schematischer Temperaturverlauf bei einer Radikalkettenexplosion 
(Warnatz et a!., 1993) 
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Fig. 3: Bereiche der Reaktionen bei der Zerstaubung von Brennstoff in einen 
heiBen Luftstrom (HEIZOL EL, p = 1bar, A= 1) 
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Fig. 4 Temperatun/erlauf der Kalten Flamme entlang des Strornungswegs in 
Abhangigkeit der Betriebstemperatur (HEIZOL EL, p = 1bar A = 1 
f v = 0.9s) 
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Fig. 5: Bereiche fur Startbedingungen der kalten Flamme in Abhangigkeit des 
Luftverhaltnisses (Heizol EL, p = 1bar, f v = 1s) 
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Fig. 6 Darstellung der Zundverzugszeit von Heizol EL in Abhangigkeit von der 
Lufttemperatur und der Aufenthaltr-^oit (Druck p = 1 bar) 
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INTERN ATIONALER VORLAUFIGER 

PRUFUNGSBERICHT Internationales Aktenzeichen PCT/EP99/05429 



I. Grundlage des Berichts 

1 . Dieser Bericht wurde erstellt auf der Grundlage (Ersatzb latter, die dem Anmeldeamt auf eine Aufforderung nach 
Artikel 14 hin vorgefegt wurden, gelt en im Rahmen dieses Berichts als "ursprungiich eingereicht" und sind ihm 
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Beschreibung, Seiten: 

1-31 ursprungliche Fassung 

Patentanspruche, Nr.: 

1-19 eingegangen am 06/09/2000 mit Schreiben vom 05/09/2000 

Zeichnungen, Blatter: 

1/12-12/12 ursprungliche Fassung 



2. Hinsichtlich der Sprache: Alle vorstehend genannten Bestandteile standen der Behorde in der Sprache, in der 
die Internationale Anmeldung eingereicht worden ist, zur Verfugung oder wurden in dieser eingereicht, sofern 
unter diesem Punkt nichts anderes angegeben ist. 

Die Bestandteile standen Behorde in der Sprache: , zur Verfugung bzw. wurden in dieser Sprache eingereicht; 
dabei handelt es sich um 

□ die Sprache der Ubersetzung, die fur die Zwecke der intemationalen Recherche eingereicht worden ist (nach 
Regel 23.1(b)). 

□ die Veroffentlichungssprache der intemationalen Anmeldung (nach Regel 48.3(b)). 

□ die Sprache der Ubersetzung, die fur die Zwecke der intemationalen vorlaufigen Prufung eingereicht worden 
ist (nach Regel 55.2 und/oder 55.3). 

Hinsichtlich der in der intemationalen Anmeldung offenbarten Nucleotide und/oder Aminosauresequenz ist die 
intemationale vorlaufige Prufung auf der Grundlage des Sequenzprotokolls durchgefuhrt worden, das: 

□ in der intemationalen Anmeldung in schriftlicher Form enthalten ist. 

□ zusammen mit der intemationalen Anmeldung in computerlesbarer Form eingereicht worden ist. 

□ bei der Behorde nachtraglich in schriftlicher Form eingereicht worden ist. 

□ bei der Behorde nachtraglich in computerlesbarer Form eingereicht worden ist. 

□ Die Erklarung, dass das nachtraglich eingereichte schriftliche Sequenzprotokoll nicht uber den 
Offenbarungsgehalt der intemationalen Anmeldung im Anmeldezeitpunkt hinausgeht, wurde vorgelegt. 

□ Die Erklarung, dass die in computerlesbarer Form erfassten Informationen dem schriftlichen 
Sequenzprotokoll entsprechen, wurde vorgelegt. 

4. Aufgrund der Anderungen sind folgende Unterlagen fortgefallen: 
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□ Beschreibung, Seiten: 

□ Anspruche, Nr.: 

□ Zeichnungen, Blatt: 

5. □ Dieser Bericht ist ohne Berucksichtigung (von einigen) der Anderungen erstellt worden, da diese aus den 

angegebenen Grunden nach Auffassung der Behorde uber den Offenbarungsgehalt in der ursprunglich 
eingereichten Fassung hinausgehen (Regel 70.2(c)). 

(A uf Ersatzb latter, die solche Anderungen enthalten, ist unter Punkt 1 hinzuweisen;sie sind diesem Bericht 
beizufugen). 

6. Etwaige zusatzliche Bemerkungen: 

V. Begrundete Feststelfung nach Artikel 35(2) hinsichtlich der Neuheit, der erfinderischen Tatigkeit und der 
gewerblichen Anwendbarkeit; Unterlagen und Erklarungen zur Stutzung dieser Feststellung 



1. Feststellung 



Neuheit (N) 


Ja; 


Anspruche 


1-17 




Nein: 


Anspruche 


18, 19 


Erfinderische Tatigkeit (ET) 


Ja: 


Anspruche 


1-17 




Nein: 


Anspruche 


18, 19 


Gewerbliche Anwendbarkeit (GA) 


Ja: 


Anspruche 


1-19 




Nein: 


Anspruche 





2. Unterlagen und Erklarungen 
siehe Beiblatt 

VII. Bestimmte Mangel der internationalen Anmeldung 

Es wurde festgestellt, daG die Internationale Anmeldung nach Form oder Inhalt folgende Mangel aufweist: 
siehe Beiblatt 



VIII. Bestimmte Bemerkungen zur internationalen Anmeldung 

Zur Klarheit der Patentanspruche, der Beschreibung und der Zeichnungen oder zu der Frage, ob die Anspruche 
in vollem Umfang durch die Beschreibung gestutzt werden, ist folgendes zu bemerken: 
siehe Beiblatt 
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Zu Punkt V 

Begrundete Feststellung nach Artikel 35(2) hinsichtlich der Neuheit, der 
erfinderischen Tatigkeit und der gewerblichen Anwendbarkeit; Unterlagen und 
Erklarungen zur Stutzung dieser Feststellung 

Anspruch 1 : 

Das Dokument D1 : FR-A-2 369 914 (ANVAR) 2. Juni 1978 wird als nachstliegender 
Stand der Technik gegenuber dem Gegenstand des Anspruchs 1 angesehen. Dieses 
Dokument ein Verfahren zur Verwertung eines Brennstoffes bei dem der Brennstoff 
und ein vorgewarmter Oxidator in einem Reaktionsraum so in Kontakt gebracht 
werden, daB exotherme Vorreaktionen in Form einer kalten Flamme initiiert werden 
(Seite 2, Zeilen 1-14). 

Der Gegenstand des Anspruchs 1 unterscheidet sich dadurch von Dokument D1, daB 
eine Verweilzeit des Gemisches der Endprodukte aus den exothermen Vorreaktionen 
von t v > 25 ms im Reaktionsraum eingestellt wird und daB eine begrenzte Warmeabfuhr 
aus der Reaktionszone erzielt wird. 

Die mit der vorliegenden Erfindung zu losende Aufgabe kann somit darin gesehen 
werden, ein homogeneres und edleres Brenngas-Luftgemisch im Gegensatz zu 
herkommlichen Brennern zu erhalten. 

Durch eine Verweilzeit von t,> 25 ms des Gemisches der Endprodukte werden die 
Effekte der kalten Flamme verstarkt und die Verdampfung im Falle der Verwendung 
von flussigem Brennstoff unterstutzt, was zu einer Verbesserung des Brenngas- 
Luftgemisches fuhrt. Durch gezielte MaBnahmen der Temperaturregulierung im 
Bereich der kalten Flamme, z.B. durch Warmeabfuhr, lassen sich Zundungen im 
Bereich der Unterstochiometrie vermeiden und ein sicherer Betrieb der kalten Flamme 
gewahrleisten. 

Der Gegenstand des Anspruchs 1 scheint deshalb die Erfordernisse des Artikels 33(2) 
und (3) PCT zu erfullen. 
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Anspruche 2-17: 

Die Anspruche 2 bis 17 sind vom Anspruch 1 abhangig und erfullen damit ebenfalls die 
Erfordernisse des PCT in bezug auf Neuheit und erfinderische Tatigkeit. 

Anspruch 18 und 19: 

Das Produkt, daf3 nach einem Verfahren nach einem der Anspruche 1 bis 17 erhaltlich 
ist, besteht aus Brennstoff, Oxidator und den Rauchgasen, aufgrund des Teilumsatzes 
des Brennstoffes. Des weiteren hangt die Zusammensetzung stark von den Betriebs- 
parametern der exothermen Vorreaktionen ab. Somit ist die genaue Zusammensetzung 
des beanspruchten Produktes nicht genau definiert (siehe Abschnitt VIII). Dokument D1 
offenbart ebenfalls Produkte die Ergebnis einer kalten Flamme sind mit dem Ziel das 
Brennstoffgemisch zu veredeln, jedoch stammen diese Produkte aus der Verbrennung 
von Abfallen, die unter Umstanden auch flussige Stoffe enthalten konnen. Aus diesem 
Grund erfullt weder das Produkt noch die Verwendung dieses Produktes die 
Erfordernisse des Artikels 33(2) PCT (Neuheit). 

Zu Punkt VII 

Bestimmte Mangel der internationalen Anmeldung 

Im Widerspruch zu den Erfordernissen der Regel 5.1 a) ii) PCT werden in der 
Beschreibung weder der in dem Dokument D1 offenbarte einschlagige Stand der 
Technik noch dieses Dokument angegeben. 

Zu Punkt VIII 

Bestimmte Bemerkungen zur internationalen Anmeldung 

Anspruch 18: Das Produkt, daB nach einem Verfahren nach einem der Anspruche 1 
bis 17 erhaltlich ist, besteht aus Brennstoff, Oxidator und den 
Rauchgasen aufgrund des Teilumsatzes des Brennstoffes. Die 
Zusammensetzung dieses Produktes hangt stark von den 
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Betriebsparametern der exothermen Vorreaktionen ab. Somit ist die 
genaue Zusammensetzung des beanspruchten Produktes nicht genau 
definiert und Anspruch 18 erfullt nicht die Erfordernisse des Artikels 6 
PCT. 



Anspruch 19: Das Produkt, daG nach dem Verfahren gema(3 Anspruch 9 hergestellt 
wird stellt das Endprodukt dieses Verfahrens dar. Deshalb ist nicht klar 
wie dieses Endprodukt in den gesagten Verfahren (nach Anspruch 9, 
sowie auch nach den Anspruchen 1-8 und 10-17) verwendet wird 
(Artikel 6 PCT). 
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Patentanspruche 

1. Verfahren zur Verwertung eines Brennstoffes, der eine Ausgangssiede- 
temperatur oder uberwiegend einen Ausgangssiedetemperaturbereich bei 
1 bar zwischen 231 K und 830 K aufweist, dadurch gekennzeichnet, dass 

(a) der Brennstoff bei einem Druck p > 1 bar mit mindestens einem 
auf 520 K bis 880 K oder bei niedrigerem Druck mit einer Absen- 
kung des Temperaturbereichs vorgewarmten Oxidator und einem 
molaren C/O-Verhaltnis des Gemisches aus Brennstoff und Oxida- 
tors zwischen 1 : 0,14 bis 1 : 25 in einem Reaktionsraum so in 
Kontakt gebracht wird, dass exotherme Vorreaktionen in Form ei- 
ner Kalten Flamme initiiert werden, die auch bei homogener Mi- 
schung von Brennstoff und Oxidator nur einen Teilumsatz des 
Brennstoffs und des Oxidators bewirken, und 

(b) durch Einstellen einer technisch relevanten Verweilzeit t v des in 
Schritt a) hergestellten Gemisches in den Reaktionsraum, von t v > 
25 ms bei p <. 1 bar und Verweilzeiten, die bei Erhdhung des Druk- 
kes unter sonst gleichen Bedingungen kleiner werden, und einer 
begrenzten Warmeabfuhr aus der Reaktionszone mit einem Ver- 
haltnis des Warmekapazitatstroms des Oxidators in der Reaktions- 
zone M • c p zum Produkt aus Brennstoffmassenstrom M b und Heiz- 
wert H Uf das im adiabaten Reaktionsraum M • c p / M b • H u > 2 x 10T 4 
fC 1 ist, und/oder uber die Reaktorwand mit einer Warmestrom- 
dichte q von q < 85 kW/m 2 eine kinetische Reaktionshemmung der 
Weiterreaktion des bei der Kalten Flamme entstandenen, oxidier- 
baren Gemisches eintritt, wodurch eine Seibstzundung desselben 
insbesondere fur eine voraussagbare Zeit verhindert wird. 
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2. Verfahren nach Anspruch 1, wobei als Brennstoff im wesentlichen Koh- 
lenwasserstoffe, Gemische von Kohlenwasserstoffen mit nicht Kohlenwas- 
serstoffen, in Form von Emulsionen und/oder Suspensionen mit in Koh- 
lenwasserstoff im wesentlichen unloslichen Flussigkeiten, insbesondere 
Wasser, im Gemisch mit Ammoniak, Schwefelwasserstoff und/oder Alka- 
nolen eingesetzt wird. 

3. Verfahren nach Anspruch 2, wobei der Oxidator Sauerstoff, Ozon, Luft, 
Abgase aus uberstochiometrischer Verbrennung, eine Sauerstoff enthal- 
tene Verbindung, wie Peroxide enthaltene Verbindung, Schwefeloxide, 
Stickoxide (N y O oder NO x ) ist. 

4. Verfahren nach mindestens einem der Anspruche 1 bis 3, wobei durch 
Abkuhlung eine mindestens teilweise Vernebelung des Produktes nach 
Anspruch 1 (b) erzielt wird. 

5. Verfahren nach mindestens einem der Anspruche 1 bis 4, wobei das Ge- 
misch aus Schritt (b) von Anspruch 1 in ein System der Stufe (a) des An- 
spruchs 1 mindestens teilweise zuruckgefuhrt wird, 

6. Verfahren nach mindestens einem der Anspruche 1 bis 5, wobei die 
Starttemperatur der exothermen Vorreaktionen durch Druckerniedrigung 
des Gemisches von Oxidator und Brennstoff durch Rezirkulation zumin- 
dest eines Teils des Gemisches der Stufe (b) des Anspruchs 1 und/oder 
Zugabe eines Katalysators gesenkt wird. 

7. Verfahren nach Anspruch 6, wobei die zur Initiierung der Reaktionen der 
Stufe (a) aus Anspruch 1 notwendige Energie aus der exothermen Vorre- 
aktion gemaS Stufe (a) des Anspruchs 1 und/oder durch Einkopplung von 
Energie aus einem nachgeschalteten Prozess bezogen wird. 
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8. Verfahren nach mindestens einem der Anspruche 1 bis 7, wobei das Ge- 
misch der Stufe (b) des Anspruchs 1 bei einem niedrigeren Temperatur- 
bereich kondensiert, als demjenigen, der dem Ausgangssiedetemperatur- 
bereich des Brennstoffs entspricht. 

9. Verfahren nach mindestens einem der Anspruche 1 bis 8 zur Aufbereitung 
und/oder Veredelung von Brennstoffen, insbesondere in Raffinerien, der 
Synthesegasherstellung, der Schutzgasherstellung, zur Bereitstellung von 
gasformigen Brennstoffen fur Brennstoffzellen, zur Verbrennung in Ver- 
brennungskraftmaschinen und/oder Feuerungsanlagen, zur Trennung von 
Stoffstromen von Begleitstoffen. 

10. Verfahren nach mindestens einem der Anspruche 1 bis 9 zum Antrieb von 
mobilen Vorrichtungen, wie Fahrzeugen. 

11. Verfahren nach mindestens einem der Anspruche 1 bis 9 zum Einsatz In 
immobilen Vorrichtungen, wie Vorrichtungen zur Kraft-, Stromerzeugung 
und/oder Warmebereitstellung. 

12. Verfahren nach Anspruch 9, wobei als Oxidator vorzugsweise Luft 
und/oder Sauerstoff verwendet wird und die Edukte aus Schritt (a) von 
Anspruch 1 unterstochiometrisch, vorzugsweise bei einem Luftverhaltnis 
von X = 0,2 bis 0,7, zugefuhrt werden. 

13. Verfahren nach mindestens einem der Anspruche 1 bis 12, wobei dem 
Gemisch der Stufe (b) des Anspruchs 1 ein weiterer Stoffstrom zugefuhrt 
wird, der dem in Anspruch 2 definierten Brennstoff oder auch nicht Koh- 
lenwasserstoffen, insbesondere wasserstoffhaltigen Stoffen, entspricht. 
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14. Verfahren nach Anspruch 9, wobef das Produkt aus Stufe (b) von An- 
spruch 1 durch technisch bekannte Verfahrensschritte, vorzugsweise der 
partiellen Oxidation, der Dampfreformierung und/oder der Shiftgasreak- 
tion (Wassergasreaktion) in ein fur Brennstoffzellen geeignetes Brenngas, 
wie beispielsweise Wasserstoff, Kohlenstoffmonoxid und/oder kurzkettige 
Kohlenwasserstoffe, uberfuhrt wird. 

15. Verfahren nach Anspruch 9 und/oder 14, wobei die Brennstoffzelle eine 
Membranbrennstoffzelle (PEMFC) ist. 

16. Verfahren nach mindestens einem der Anspruche 1 bis 15, wobei das 
Gemisch aus Stufe (b) des Anspruchs 1 zumindest teilweise einer 
Druckerhohung unterzogen wird. 

17. Verfahren nach mindestens einem der Anspruche 1 bis 16, wobei das 
Gemisch der Stufe (b) des Anspruchs 1 zumindest teilweise einem Trenn- 
prozess, vorzugsweise einem thermischen Trennprozess, unterzogen 
wird. 

18. Produkt erhaltlich nach einem Verfahren gemaB mindestens einem der 
Anspruche 1 bis 17, wobei a!s Brennstoff bei Normalbedingungen feste 
Brennstoffe ausgenommen sind. 

19. Verwendung des Produktes, das nach dem Verfahren gemaB Anspruch 9 
hergestellt wird, in einem Verfahren gemaB mindestens einem der An- 
spruche 1 bis 17. 
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C LAIMS: 
(amended) 

1. A process for the utilization of a fuel having an initial boiling temperature or 
prevailing initial boiling temperature range at 1 bar of between 231 K and 
830 K, characterized in that: 

(a) the fuel is contacted with at least one oxidant preheated to from 
520 K to 880 K at a pressure, p, of > 1 bar, or at a lower pressure 
with a reduction of the temperature range, and a C/O molar ratio of 
the mixture of fuel and oxidant of between 1:0.14 and 1:25 in a reac- 
tion space to initiate exothermic prereactions in the form of a cool 
flame which cause only partial conversion of the fuel and oxidant 
even when the fuel and oxidant are homogeneously mixed; and 

(b) a kinetic reaction inhibition of the further reaction of the oxidizable 
mixture formed in the cool flame is provided by adjusting a techni- 
cally relevant dwelling time t v of the mixture prepared in step (a) in 
the reaction space of t v > 25 ms at p < 1 bar, and dwelling times 
which become shorter when the pressure is increased under other- 
wise equal conditions, and a limited heat dissipation from the reaction 
zone with a ratio of the heat capacity flow of the oxidant in the reac- 
tion zone, M • c p , to the product of fuel mass flow, M b , and heating 
value, H u , which is, in the adiabatic reaction space, 
M ■ Cp/M b • H u > 2 • 10 4 K" 1 , and/or through the reactor wall with a 
heat flow density, q , of q < 85 kW/m 2 , whereby auto-ignition of 
the mixture is prevented, especially for a predictable period of time. 

2. The process according to claim 1, wherein hydrocarbons, mixtures of 
hydrocarbons with non-hydrocarbons in the form of emulsions and/or sus- 
pensions with liquids substantially insoluble in hydrocarbon, especially water 
in admixture with ammonia, hydrogen sulfide and/or alkanols, are essen- 
tially used as said fuels. 
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3. The process according to claim 2, wherein said oxidant is oxygen, ozone, 
air, exhaust gases from superstoichiometric combustion, an oxygen-con- 
taining compound, such as a compound containing peroxides, sulfur oxides, 
nitrogen oxides (N y O or NO x ). 

4. The process according to at least one of claims 1 to 3, wherein at least 
partial atomization of the product from claim 1 (b) is achieved by cooling. 

5. The process according to at least one of claims 1 to 4, wherein the mixture 
from step (b) of claim 1 is at least partially recirculated into a system of step 
(a) of claim 1. 

6. The process according to at least one of claims 1 to 5, wherein the starting 
temperature of the exothermic prereactions is lowered by a pressure reduc- 
tion of the mixture of oxidant and fuel, by recirculation of at least part of the 
mixture of step (b) of claim 1, and/or by the addition of a catalyst. 

7. The process according to claim 6, wherein the energy necessary for initiat- 
ing the reactions of step (a) of claim 1 is obtained from the exothermic pre- 
reaction according to step (a) of claim 1 and/or by introducing energy from 
a downstream process. 

8. The process according to at least one of claims 1 to 7, wherein the mixture 
of step (b) of claim 1 will condense at a lower temperature range than that 
corresponding to the initial boiling temperature range of the fuel. 

9. The process according to at least one of claims 1 to 8 for the processing 
and/or refining of fuels, especially in refining plants, in synthesis gas pro- 
duction, protective gas production, for the provision of gaseous fuels for fuel 
cells, for combustion in combustion engines and/or firing plants, for the 
separation of product streams from accompanying substances. 



10. 



The process according to at least one of claims 1 to 9 for driving mobile 
devices, such as vehicles. 
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11. The process according to at least one of claims 1 to 9 for use in immobile 
devices, such as devices for the generation of mechanical or electric power 
and/or heat. 

12. The process according to claim 9, wherein air and/or oxygen is preferably 
used as the oxidant, and the educts from step (a) of claim 1 are supplied 
substoichiometrically, preferably at an air ratio of /. = 0.2 to 0.7. 

13. The process according to at least one of claims 1 to 12, wherein an addi- 
tional product stream essentially consisting of fuels as defined in claim 2 or 
non-hydrocarbons, especially materials containing water, is supplied to step 
(b) of claim 1. 

14. The process according to claim 9, wherein the product obtained from step 
(b) of claim 1 is converted to a fuel gas suitable for fuel cells, such as hy- 
drogen, carbon monoxide and/or short-chained hydrocarbons, by technically 
known process steps, preferably partial oxidation, steam reforming and/or 
shift conversion (water-gas reaction). 

15. The process according to claims 9 and/or 14, wherein said fuel cell is a 
membrane fuel cell (PEMFC). 

16. The process according to at least one of claims 1 to 15, wherein the mixture 
from step (b) of claim 1 is subjected, at least partially, to an increase in 
pressure. 

17. The process according to at least one of claims 1 to 16, wherein the mixture 
from step (b) of claim 1 is subjected, at least partially, to a separation proc- 
ess, preferably a thermal separation process. 

18. A product obtainable by the process according to at least one of claims 1 to 
17, with the proviso that fuels which are solid under normal conditions are 
excluded. 



• 
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19. Use of the product prepared by the process according to claim 9 in a process 
according to at least one of claims 1 to 17. 
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14 June 1999(14.06.99) 

Date of receipt of the record copy 

by the International Bureau 30 September 1999 (30.09.99) 

List of designated Offices 

AP iG^GM^LS^W^SLS^UG.ZW 
EA :AM,AZ,BY,KG,KZ,MD,RUTJ,TM 
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1211 Geneva 20, Switzerland 
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Authorized officer: ^^S-^ 

Beate Giffo-Schmitt 
Telephone No. (41-22)338.83.38 
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Date of mailing (day/month/year) 

04 November 1999 (04.11.99) 


IMPORTANT NOTIFICATION 


Applicant's or agent's file reference 

991663wo 


International application No. 

PCT/EP99/05429 



ATTENTION 

The applicant should carefully check the data appearing in this Notification. In case of any discrepancy between these data 
and the indications in the international application, the applicant should immediately inform the International Bureau. 

In addrtion, the applicant's attention is drawn to the information contained in the Annex, relating to: 

| X | time limits for entry into the national phase 
| | confirmation of precautionary designations 
| X | requirements regarding priority documents 
A copy of this Notification is being sent to the receiving Office and to the International Searching Authority. 
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_ I International application No. 

OFORMPCT/IB/301 *L PC T/EP99/05429 



INFORMATION ON TIME LIMITS FOR ENTERING THE NATIONAL PHASE 

The applicant is reminded that the "national phase" must be entered before each of the designated Offices indicated in the 
Notification of Receipt of Record Copy (Form PCT/lB/301 ) by paying national fees and furnishing translations, as prescribed by 
the applicable national laws. 

The time limit for performing these procedural acts is 20 MONTHS from the priority date or, for those designated States 
which the applicant elects in a demand for international preliminary examination or in a later election, 30 MONTHS from the 
priority date, provided that the election is made before the expiration of 1 9 months from the priority date. Some designated (or 
elected) Offices have fixed time limits which expire even later than 20 or 30 months from the priority date. In other Offices an 
extension of time or grace period, in some cases upon payment of an additional fee, is available. 

In addition to these procedural acts, the applicant may also have to comply with other special requirements applicable in 
certain Offices. It is the applicant's responsibility to ensure that the necessary steps to enter the national phase are ta ken in a 
timely fashion. Most designated Offices do not issue reminders to applu ants in connection with the entry into the national 
phase. 

For detailed information about the procedural acts to be performed to enter the national phase before each designated 
Office, the applicable time limits and possible extensions of time or grace periods, and any other requirements, see the relevant 
Chapters of Volume II of the PCT Applicant's Guide. Information about the requirements for filing a demand for international 
preliminary examination is set out in Chapter IX of Volume I of the PCT Applicant's Guide. 

GR and ES became bound by PCT Chapter II on 7 September 1996 and 6 September 1997, respectively, and may, therefore, 
be elected in a demand or a later election filed on or after 7 September 1996 and 6 September 1997, respectively, regardless of 
the filing date of the international application. (See second paragraph above.) 

Note that only an applicant who is a national or resident of a PCT Contracting State which is bound by Chapter II has 
the right to file a demand for international preliminary examination. 

CONFIRMATION OF PRECAUTIONARY DESIGNATIONS 

This notification lists only specific designations made under Rule 4.9(a) in the request. It is important to check that these 
designations are correct. Errors in designations can be corrected where precautionary designations have been made under 
Rule 4.9(b). The applicant is hereby reminded that any precautionary designations may be confirmed according to Rule 4.9(c) 
before the expiration of 15 months from the priority date. If it is not confirmed, it will automatically be regarded as withdrawn 
by the applicant. There will be no reminder and no invitation. Confirmation of a designation consists of the filing of a notice 
specifying the designated State concerned (with an indication of the kind of protection or treatment desired) and the payment 
of the designation and confirmation fees. Confirmation must reach the receiving Office within the 1 5-month time limit. 

REQUIREMENTS REGARDING PRIORITY DOCUMENTS 

For applicants who have not yet complied with the requirements regarding priority documents, the following is recalled. 

Where the priority of an earlier national, regional or international application is claimed, the applicant must submit a copy 
of the said earlier application, certified by the authority with which it was filed ("the priority document") to the receiving Office 
(which will transmit it to the International Bureau) or directly to the International Bureau, before the expiration of 1 6 months from 
the priority date, provided that any such priority document may still be submitted to the International Bureau before that date of 
international publication of the international application, in which case that document will be considered to have been received 
by the International Bureau on the last day of the 16-month time limit (Rule 17.1(a)). 

Where the priority document is issued by the receiving Office, the applicant may, instead of submitting the priority 
document, request the receiving Office to prepare and transmit the priority document to the International Bureau. Such request 
must be made before the expiration of the 16-month time limit and may be subjected by the receiving Office to the payment 
of a fee (Rule 17.1(b)). 

If the priority document concerned is not submitted to the International Bureau or if the request to the receiving Office 
to prepare and transmit the priority document has not been made (and the corresponding fee, if any, paid) within the applicable 
time limit indicated under the preceding paragraphs, any designated State may disregard the priority claim, provided that no 
designated Office may disregard the priority claim concerned before giving the applicant an opportunity to furnish the priority 
document within a time limit which is reasonable under the circumstances. 

Where several priorities are claimed, the priority date to be considered for the purposes of computing the 16-month time 
limit is the filing date of the earliest application whose priority is claimed. 
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PATENT COOPERATION TREATY 

PCT 

INTERNATIONAL PRELIMINARY EXAMINATION REPORT 

(PCT Article 36 and Rule 70) 



Applicant's or agent's file reference 
99 1663 wo Me/gn 


See Notification of Transmittal of International 
FOR FURTHER ACTION Prcliminar> , Hxamination Report (f orm PCT 1 Pf A 416) 


International application No. 


International filing date (day month year) 


Priont> date (day month year) 


PCT/EP99/05429 


29 July 1999(29.07.99) 


29 July 1998 (29.07.98) 


International Patent Classification (IPC) or national classification and IPC 




F23C 1 1/00 






Applicant 


KOHNE, Heinrich 





This international preliminary examination report has been prepared by this International Preliminary Examining 
Authority and is transmitted to the applicant according to Article 36. 



This RL:P( »RT consists of a total of 



sheets, mcludine this cover sheet. 



Thi> report is also accompanied by ANNPXFS. i.e.. sheets of the description, claims and or draw ings which have 
been amended and are the basis for this report and/or sheets containing rectifications made before this Authont) 
{see Rule 70.16 and Section 607 of the Administrative Instructions under the PC I ). 



These annexes consist of a total of _ 



sheets. 



i 



This report contains indications relating to the following items: h- 

Basis of the report c 

Priority 7 ■ rZ 

Non-establishment of opinion with regard to novelty, inventive step and industrial applicability 

c 

Lack of unit\ of invention 

Reasoned statement under Article 3 5(2) w ith regard to novelty, inventive step or industrial applicability; 
citations and explanations supporting such statement 

Certain documents cited 

C ertain defects in the international application 
Certain observations on the international application 



I 


□ 


11 


□ 


III 


□ 


IV 


□ 


V 


□ 


VI 


□ 


VII 


□ 


VIII 


□ 



Date of submission of the demand 

11 January 2000 (11.01.00) 


Date of completion of this report 

1 0 November 2000 (10.11 .2000) 


Name and mailing address of the IPHA/HP 
facsimile No. 


Authorized officer 
Telephone No. 



form PCT IPH A 409 (cover sheet) ( Januar) 1994) 



INTERNATIONAL PRELIMINARY EXAMINATION REPORT 



International application No 

PCT/EP99/05429 



I. Basis of the report 



1 This report has been drawn on the basis o] \' (Replacement sheets which have been furnished to the receiving Office in response to an invitation 
under Article 14 are referred to in this report as originally filed' and are not annexed to the report since the\ do not contain amendments ) 



| | the international application as originally Hied. 

□ 



the description, pages 
pages 
pages 
pages 



1-31 



□ 



the claims. 



Nos. 
Nos. 
Nos. 
Nos. 
Nos. 



as original ly filed. 
. filed with the demand, 
. filed with the letter of 
, filed with the letter of 



1-19 



□ 



the drawings. 



sheets/fig 
sheets/fig 
sheets ' fig 
sheets fie 



1-M2-12/12 



as originally filed. 

as amended under Article 19. 



filed with the demand, 
filed with the letter of 
filed with the letter of 

as originally filed, 
filed with the demand, 
filed with the letter of 
filed with the letter of 



06 September 2000 (06.09.2000) 



2. The amendments have resulted in the cancellation of: 

1 1 the description, pages 

1 1 the claims. Nos. 

I | the drawings. sheets/fig 



I I This report has been established as if (some of) the amendments had not been made, since they have been considered 
~ v ' ' to co bevond the disclosure as filed, as indicated in the Supplemental Box {Rule 70.2(c)). 



4 Additional observations, if necessary: 



form PC I IPKA 409 (Box I) (January 1994) 



INTERNATIONAL PRELIMINARY EXAMINATION REPORT 



ffemational applicalion No 

PCT/EF 99/05-42? 



1, Suitenient 

Novelty (N ) 


Claims 


1 " 




YES 




Claims 




1 9 


NO 


Inventive step ( IS ) 


Claims 


1 " 


1 ~7 


YES 


Claims 


18, 


19 


NO 


Industrial applicabilm ( I A ) 


Claims 


1 - 


1 9 


YES 


Clauiis 






NO 



V. Reasoned statement under Article 35(2) with regard to novelty, inventive step or industrial applicabilir> ; 
citations and explanations supporting such statement 



2. Citations and explanations 

Claim 1: 



Document Dl : FR-A-2 369 914 (ANVAR) 2 June 1978 is 
considered to be the closest prior art for the subject 
matter of Claim 1. That document discloses a method for 
utilizing a fuel wherein the fuel and a pre-heated oxidator 
are brought into contact in a reaction chamber, initiating 
exothermic pre-reactions in the form of a cold flame (page 
2, lines 1 - 14 ) . 

The subject matter of Claim 1 differs from document Dl in 
that a residence time of the mixture of the end products of 
the exothermic pre-reactions of t v > 2 5 ms is adjusted in 
the reaction chamber and in that limited removal of heat 
from the reaction zone is achieved. 

The problem to be solved by the present invention would 
therefore appear to be to obtain a richer, more homogeneous 
fuel-air mixture than in conventional burners. 

With a residence time of the mixture of the end products of 
the exothermic pre-reactions of t v > 25 ms, the effects of 
the cold flame are intensified and damping is promoted when 



I orm PC I /I I M\ A/4<) ^ dio\Vt (Junnan I^M> 



INTERNATIONAL PRELIMINARY EXAMINATION REPORT 



Wemational application No 



P 



(Continuation of V.2) 

liquid fuel is used, yielding an improved fuel-air mixture. 
Specific measures of temperature regulation in the region 
of the cold flame, for example by heat removal, prevent 
ignitions in the understoichiometric range and ensure more 
reliable operation of the cold flame. 

Consequently, the subject matter of Claim 1 appears to meet 
the requirements of PCT Article 33(2) and (3). 



Claims 2 - 17 : 

Claims 2 to 17 are dependent on Claim 1 and therefore they, 
too, meet the requirements of the PCT with regard to 
novelty and inventive step. 



Claims 18 and 19: 

The product obtainable by a method according to any one of 
the Claims 1 to 17 consists of fuel, oxidator and the flue 
gases, because of the partial conversion of the fuel. 
Furthermore, the composition is markedly dependent on the 
operating parameters of the exothermic pre-reactions . 
Consequently, the exact composition of the claimed product 
is not precisely defined (see Box VIII). Document Dl 
likewise discloses products resulting from a cold flame 
whose purpose is to enrich the fuel mixture, but those 
products arise from the combustion of waste which may, on 
occasion, also contain liquid substances. For this reason, 
neither the product nor its use meets the requirements of 
PCT Article 33(2) (novelty). 
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INTERNATIONAL PRELIMINARY EXAMINATION REPORT 



international application No 

PCT/E? 99/0542? 



VIL Certain defects in the international application 



lhe follow ins defects m the form or contents of the international application have been noted 



Contrary to PCT Rule 5.1(a) (ii), the description does not 
cite document Dl or indicate the relevant prior art 
disclosed therein. 
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International application No 

P C T / E F 9 9 / 0 5 4 2? 



VIII. Certain observations on the international application 

The following observations on the clarm of the claims, description, and drawings or on the question whether the claim* are lull 
supported b\ me descnption. are made 

Claim 18: The product obtainable by a method according to 
any one of the Claims 1 to 17 consists of fuel, 
oxidator and the flue gases, because of the 
partial conversion of the fuel. The composition 
is markedly dependent on the operating parameters 
of the exothermic pre-reactions . Consequently, 
the exact composition of the claimed product is 
not precisely defined and Claim 18 does not meet 
the requirements of PCT Article 6. 



Claim 19: The product obtainable by a method according to 

Claim 9 is the end product of that method. It is 
therefore not clear how this end product is used 
in said method (according to Claim 9, and also 
according to Claims 1-8 and 10-17) (PCT 
Article 6 ) . 



1 orm 1VT/IPKA/40V ( Bo\ VII h < Jannan W4 ) 



vertAs Ober die Internationale ^ammenarbeft 
w auf dem gebiet des patentwesens 

PCT 

INTERNATIONALER RECHERCHENBERICHT 

(ArHkel 18 sowte Regain 43 und 44 PCT) 



Aktenzetchen dee Anmektere Oder Anwats 
991663WO 


WEITERES slehe MItellung Ober cfle Obermlttlung des Intemationalen 

Recherchenberlchte (Formbiatt PCT/ISA/220) sowte, sowelt 
VORQEHEN zutreffend, nachetehender Punkt 5 


Internationales Aktenzetchen 
PCT/EP 99/05429 


Internationales Anmeidedatum 
(Tag/Monat/Jahr) 

29/07/1999 


(Fruheetee) Priorftatsdatum (Tag/Monat/Jahr) 

29/07/1998 


Anmelder 

K5HNE, He1nr1ch et. al . 



Dteeer Internationale Recherchenberlcht wurde von der Intemationalen Recherchenbehorde erstellt und wlrd dem Anmelder gemaB 
Artikel 18 ubermlttelt Elne Kopte wlrd dem Intemationaten Buro ubermlttelt 

Dteeer Internationale Recherchenberlcht umfaBt Inageeamt _4 Blatter. 

PH DarOber hlnaua Uegt Ihm Jewells elne Kopte der In dlesem Berlcht genarwten Unterlagen zum Stand der Technlk bel. 



1. Grundlage des Benefits 

a. HlnslchtHch der Sprache let die Internationale Recherche auf der Grundlage der Intemationalen Anmeldung In der Sprache 
durchgefQhrt worden, In der ale elngerelcht wurde, sofem unter cHeeem Punkt nlchts anderee angegeben 1st 

I | Die Internationale Recherche 1st auf der Grundlage elner bet der Behorde elngerelchten Obereetzung der Intemationalen 
— Anmeldung (Regel 2a 1 b)) durchgefuhrt worden. 

b. HlnaichtUch der In der Intemationalen Anmeldung cffenbarten Nucleotid- urxVoder Aminoafejreeequertz 1st die Internationale 
Recherche auf der Grundlage des Sequenzprotokolte durchgefuhrt worden, das 

| | In der Intemationalen Anmeldung in Schrtflcher Form enthalten 1st 

zusammen mfc der Intemationalen Anmeldung In computerfeabarer Form elngerelcht worden 1st 
be! der Behorde nachtragHch In schrffillcher Form elngerelcht worden 1st 
bel der Behorde nachtraglch In cornputerleabarer Form elngerelcht worden let 

Die Erklarung, daB das nachtragHch elngerelchte schrlftMche Sequenzprotokoll nlcht Ober den Offerfcarungsgehak der 
Irrtematlonalen Anmeldung fcn AnmektezeHpunkt hlnausgeht, wurde vorgelegt 

Die Erklarung, daB die In cornputerteebarer Form erfaBten Intbnrwtlonen dem echrfftHchen Sequenzprotokoll entsprechen, 
wurde vorgelegt. 



□ 
□ 
□ 
□ 

□ 



2. 

a 



| | Bestimmt* AnaprOche haben sich a Is nicht rechercNerbar erwieeen (slehe Fekl I). 
| | Mangelnde Einheftlichfaatt der Erfindung (slehe Fetd II). 



4. HInslcrrtilch der Bexeichnung der Erfindung 

|X| wind der vom Anmelder elngerelchte Worttaut genehmlgt. 
| | wurde der Wortlaut von der Behorde wle folgt festgesetzt 



HlnalchtKch der Zuaammenfaaaung 

| | wlrd der vom Anmelder elngerelchte Worttaut genehmlgt 

wurde der Wortlaut nach Regel 38.2b) In der In FeW III angegebenen Faaaung von der Behorde festgesetzt Der 
1 A | Anmelder kann der Behorde Innerhat) elnes Monats nach dem Datum der Absendung dieses Intemationalen 

Recherchenberlchta elne Stelungnahme vortegen. 

Folgende AbbMung der Zeichnungen 1st mt der Zusammenfassung zu verofTentflchen: Abb. Nr. 3 



[X] wle vom Anmelder vorgeschlagen Q keine der Abb. 

I | well der Anmelder sefest kelne Abblldung vorgeschlagen hat 
| | well dlese Abbftdung die Erfindung besser kennzelchnet 



Formbiatt PCT/lSA/210 (Blatt 1) (Jull 1908) 




Internationales Aktenzetchen 



INTERN 



ONALER RECHERCHENBERICHT 



PCT/EP 99/05429 



FeWIII 



WORTLAUT DER ZUSAMMENFASSUNQ (Fortaetzung von Punkt 5 auf Blatt 1) 



Die Zus airmen fas sung wird w1e folgt geandert: 

Zelle 1, strelchen von "elne" bis Zelle 2 "Uberwlegend" 

Zelle 5, strelchen von "oder" bis Zelle 6 "Temperaturberelchs" 

Zelle 13, strelchen von "und" bis Zelle 14 "werden" 

Zelle 15, strelchen von "m1t" bis Zelle 18 "1st" 

Zelle 18, strelchen von "m1t" bis Zelle 19 "kW/m2" 



FormWatt PCT/1SA/21 0 (Fortaetzung von Blatt 1 (2))(Jull 1 908) 



INTERNATIONA* ER RECHERCHENBERICHT 



i AkftsnxeiotMn 



\ PCT/EP 99/05429 



A. KlASSIRZlERUNp D€8 ANMELDUNQ8QEQEN8TANOE8 

IPK 7 F23C11/00 



Nach der International en PatentidaasWfcatfon (IPK) oder nach der natfonalen rOassMkatton und der IPK 



a RECHERCHIEHTE QEBIETE 



Recherchlerter Mrrteetprufstof? (Ktaasfflkatloriseyetem und Ktoaafflkatkmaaymbde ) 

IPK 7 F23C C10G C01B H01M 



Recherchlerte aber rdcht zun Mndestprutstoff gehorende Veroftetf Ichungen, eowett deee inter dte recherchlerten GeUete falen 



Wahrend der InternalJoneJen Recherche koneuWerte dektrcnJeche Datenbank {Name der Oatenbank und evil, verwendete Suchbegrtffe) 



a ALS WESENTUCH ANQESEHENE UNTERLAQEN 



Kateoorie* 


Bezefcrrung der VerdttenHchuig, aowelt erfordertlcri inter Angabe der h Betracht kommenden Tele 


Betr. Anspruch Nr. 


A 


DE 196 18 121 A (SIEMENS AG) 
13. November 1997 (1997-11-13) 
Spalte 4, Zelle 2 - Zelle 57 
Abblldung 


1,18-20 


A 


FR 2 369 914 A (ANVAR) 
2. Jun1 1978 (1978-06-02) 
Seite 1, Zelle 1 -Seite 2, Zeile 27 
Seite 3, Zelle 28 -Seite 4, Zelle 5 
Seite 6, Zelle 19 -Seite 7, Zelle 2 
Abbildungen 1,2 


1,18-20 


A 


US 4 002 151 A (TOYODA EIJI ET AL) 
11. Januar 1977 (1977-01-11) 
Spalte 3, Zelle 5 - Zelle 22 
Spalte 4, Zelle 9 - Zelle 41 
Spalte 6, Zelle 44 -Spalte 7, Zelle 33 
Abblldung 3 

-/- 


1,18-20 



Wettere VerOffenlichungen slnd der Fortsetzung von FeW C zu 
eiitnehmen 



ID 



Slehe Anhang Patentfamle 



* Beeondere Kategorten von angegebenen Verofferrtichtngen 
"A" Vefoffendfchtrro, de den aJlgemet>€n Stand der Technic deflnJert, 
aber nteht als beeondere bedeutsam anzusehenrSt 

"E" alteree Dokument, daa Jedoch erst am oder nach dem Internatlonalen 
Anmei dedatum verofrentlcht worden 1st 



T* Spetere Verdtrenlftchung, ole nach dem Lntemafllonalen AnmeidedatuTi 
oder dem Priorttatodafljm verofTertfcht worden let und mrt der 
AnmeMung ntcht koflldert sondem nur zum VerstanoHs dee der 
Erflndung zugrurnidlegenden Prtnzlpe oder der Ihr zugrundellegenden 
Theode angegeben let 



"O* 



Ver6ffer*lchung, de geekjiet 1st elnen Priotttatsarispruch zwetfehaft er- 
achenen zu laaa en, oder durch ole das Veiofrertlcr%iigsofe1um ester 
anderen Im Recherchenberlcht genannten Veraffertlchung belegt werden 
sol oder ole aus ebiem anderen beeonderen Qand angegeben 1st (wte 
ausgefdhrt) 

Verttferrtlchung, tie steh auf elne mundlche OfTenbaruig, 
elne Benutzung, elne AussteHung oder andere MaBnahmen bezleht 

Verofrentilchung, de vor dem ntematfonaJen Anmeidedatum, aber nach 
dem beanapruchten Priortttodatum verofrentlcht worden tat 



"X" VeroffentJ Ichung von beeonderer Bedeutung; ole beans p ruohte Erflndung 
karm alletn aufgrund deeer Veroffendlchung nlcht als neu oder auf 
erfMerlecher Tatlg*elt beruhend betrachtet werden 
"Y" Veioffendlchung von beeonderer Bedeutung; de bee 
kann ntcht als aU en%Kiertscher Tailgkett beruhend 
werden, warm de Veroffentlchung rntt einer oder m 



» beanspruohte Erflndung 



oder mehreren anderen 
Ver&ytentlchungen deeer Kategorie hi VerbMung gebracht wlrd und 
deee VerbMung fur enen Fachmann nahelegend let 
Vefoffentllchuna de IvMpj led derset>en PatentfamHe let 



Datum dee AbscHusees der Intematlonalen Recherche 

29. November 1999 


Al^eendedatum dee Iriterrwtlonaien Recherchertoeriohts 

08/12/1999 


Name und Postanschrtft der Intematlonalen Rechefchenbehorde 

Europeisches Patentarnt P.B. 5818 PatenUaan 2 
NL - 2260 HV Rfjewfk 
Tel. (+31-70) 34O-n2O40, Tx. 31 651 epo rf. 
Fax: (+31-70) 340-3016 


BevcJlmaohtlgter Bedensteter 

Coquau, $ 
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C.(FofWzurnj) AL8 WE8CHTUCH ANQESEHENE UNTERLAQEN 



Kategorie* Braetehmng der Ver«tenHchung. »owerl erforderlch enter Angetoe der In Betracht korrmenden Tefe 



Bar. ArMpnjeh Nr. 



US 4 264 435 A (READ JR ARTHUR E ET AL) 
28. April 1981 (1981-04-28) 
Spalte 2, Zelle 40 - Zeile 54 
Spalte 3, Zelle 3 -Spalte 5, Zelle 28 
Abbl Idling 
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AppaoaDOti no 

99/05429 



Patent document 


Publication 


Patent famly 


Publication 


cited In search report 


date 


memben» 


date 



DE 19618121 



13-11-1997 



NONE 



FR 2369914 A 02-06-1978 DE 2748096 A 18-05-1978 

IT 1089029 B 10-06-1985 

JP 53089279 A 05-08-1978 

NL 7712282 A 11-05-1978 



US 4002151 A 11-01-1977 JP 50144816 A 20-11-1975 

AU 8099975 A 11-11-1976 

CA 1029623 A 18-04-1978 

DE 2521257 A 20-11-1975 

FR 2271396 A 12-12-1975 

GB 1503001 A 08-03-1978 

IT 1038121 B 20-11-1979 



US 4264435 A 28-04-1981 NONE 
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